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Résumé

De méme valeur que I’adsorption qui est un procéd¢ trés important pour 1’élimination de la pollution
vienne la désorption avec son importance pour la récupération de cette pollution qui a été déplacée de la
phase d’adsorbat vers les pores de nos charbons.

Ce travail a comme objectif principal I’étude de la désorption d’un charbon actif pour la récupération
des polluants captés par le charbon lors de la phase d’adsorption.Dans notre cas Ces polluants sont le
paracétamol et I’amoxicilline.

En utilisant le procédé de Soxhlet, qui base sur I’effet de la température pour I’extraction des
substances, nous avons pu récupérer nos polluants avec des proportions variables. Les résultats de cette
¢tude montrent que Pour chaque charbon, le polluant s’est désorbé progressivement jusqu’ au le systéme

atteint un volet d’équilibre.

Mots- clés : Charbon actif ; La désorption ; L’adsorption, Procédé de soxhlet.
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Abstract

Aswell as adsorption, which is a very important process for the elimination of pollution, desorption
comes with its importance for the recovery of this pollution, which has been moved from the adsorbate
phase to the pores of our carbon.

The main objective of this work is to study the desorption of activated carbon for recovery of
pollutants captured by carbon during the adsorption phase. These pollutants in our case are paracetamol and
amoxicillin.

Using the Soxhlet process, which is based on the temperature effect for the extraction of substances,
we were able to recover our pollutants in varying proportions. The results of this study show that for each
carbon, the pollutant has been phased out until the system reaches a balance component.

Keywords: Activated carbon; Desorption; Adsorption, Soxhlet process.
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IntroductionGénérale

L’eau contaminée est devenue une réelle problématique mondiale. La pollution de ce dernier
peut étre définie comme une altération de sa qualité naturelle qui peut étre de nature physique,

chimique, ou biologique et qui rend sa consommation dangereuse et perturbe la vie aquatique.
Elle peut concerner les eaux superficielles (riviere et plan d’eau) et les eaux sous terrains [1].

\

Les pollutions des eaux liées a I’activit¢ humaine sont constituées en partie par des
micropolluants Issus de I’industrie Parmi ces polluants, de trés nombreuses molécules
proviennent des Industries pharmaceutiques. Les résidus medicamenteux, rejetés par les
industries, mais aussi par les hopitaux, par les élevages ou par les foyers domestiques
représentent en effet une proportion importante des polluants contenus dans les eaux arrivant
aux stations d’épuration [2]. Cependant, ces stations d’épuration n’¢liminent pas totalement les
résidus de médicaments contenus dans les eaux usées, ce qui contribue a la pollution des rivieres
[3]. Parmi les molécules retrouvees en concentrations dans les résidus medicamenteux on
trouve le paracétamol et I’amoxicilline, qui sont des anti-inflammatoires et antidépresseurs a
utilisation vaste et devient toxique dans les rejets médicaments. A cet effet, ils ont été les

molécules sélectionnées comme adsorbat modéle dans le cadre de ce travail.

La dépollution d’eaux usées peut étre réalisée par différents procédés. Parmi les techniques de
traitement des eaux les plus importantes, on peut citer I’utilisation de matériaux adsorbants qui
font I’objet de nombreuses recherches pour améliorer leurs performances et leur sélectivité. Le
charbon actif est un des importants matériaux adsorbants qui est largement utilisé dans
I’industrie pour éliminer les composés indésirables a cause de sa grande surface spécifique et

ses fonctions de surface.

Le charbon actif est obtenu a partir de différents ressources riches en carbone, comme le bois,
la noix de coco, la houille, le lignite ou encore la tourbe. Au fur et a mesure de son utilisation,
le charbon actif perd de son efficacité et finit par étre saturé. 1l devient une nuisance pour
I’environnement est alors nécessite une étape de désorption afin de le préparer a la régénération.

La régénération des adsorbants est une opération économiquement intéressante, mais ne peut

s’appliquer qu’a la désorption de certains polluants.
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Dans cette approche, cette étude a lieu pour 1’étude du phénomene de désorption sur charbon actif

en utilisant la méthode de Soxhlet. Le présent travail a été réalisé au sein du Laboratoire

SEA2M de I'université de Mostaganem. De ce fait, nous avons subdivisé ce travail en différentes parties
dont :

Une partie de recherche bibliographique, Structurée en deux chapitres :

. Le premier chapitre est une synthese bibliographique qui rassemble des données essentielles sur

le charbon actif ;

. Le deuxiéme chapitre est consacré aux généralités sur le phénoméne d’adsorption et le

phénomeéne de désorption.

Une partie expérimentale, Ou nous présentons la méthode utilisée pour réaliser I’expérience et I’étude

des résultats trouvés.

Enfin, une conclusion générale met en lumiére les résultats les plus importants points ressortis.
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Chapitre | Charbon Actif

I.1.Définition de charbon actif
Le charbon actif également appelé charbon activé est un matériau noir principalement

inodore sous forme granulé de comprimé de poudre ou pulvérulente composé essentiellement

de matiére carbonée a structure poreuse.

Les charbons actifs sont des produits carbonés constitués principalement de carbone,
d’hydrogene, d’oxygene et de petites quantités de soufre et d’azote, ils sont le fruit d’un procédé
appelé « carbonisation », a travers lequel il sera réellement activé et entrera en possession de
toutes ses propriétés bienfaitrices. Ces matériaux carbonés dotés d’une structure poreuse
présentant une trés grande surface de contact interne. Ils sont les adsorbants les plus utilisés
industriellement qui peuvent adsorber une large variété de substances qui se fixent sur leurs

surfaces internes [6]

|.2. Caracteristiques du charbon activé
1.2.1.Caractéristiques physiques

1.2.1.1. Structure poreuse

Les pores sont classés selon leurs diamétres, en trois types de porosité [7] selon la

définition de 'TUPAC [8] , la porosité est classifiée de la manicre suivante :

» Micropores : largeur inférieure a 2 nm.
» Meéso pores : largeur entre 2 et 50 nm.

» Macrospores : largeur supérieure a 50 nm.

2-50nm
>50n
oo ] b maornprrwr:'e
<2Z2nm \
micromﬂﬁ‘ \ '
> \ 4

Figure 1.1 : Représentation schématique de la texture poreuse d’un charbon actif.
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1.2.1.2.Surface spécifique

La surface spécifique d'un adsorbant est une surface par unité de masse. Elle est
généralement exprimée en m?/g. Elle dépend directement de la porosité : plus la microporosité
est grande et plus la surface spécifique est importante. L’adsorption sur la surface des

macrospores est souvent négligeable par rapport a celle dans les micropores et les méso pores

[9].

1.2.1.3.Granulométrie

Elle conditionne la vitesse d'adsorption, plus le grain est petit, plus le transfert vers le
centre est rapide. A la livraison, I’humidité doit étre inférieure a 5% avec une teneur en cendres
ne doit pas dépasser 10% sinon le pH risque d’atteindre des valeurs élevées et de causer la
précipitation des carbonates de 1’eau sur le charbon. Ceci entraine évidemment une baisse de la

capacité d’adsorption [10].

1.2.1.4.Densité apparente

Elle rend compte de la masse de matériau contenue dans un volume donné, comprenant
le volume d'air interstitiel. Une valeur élevée de densite apparente indique une meilleure qualité

de charbon actif. Elle est exprimée en kg/m?® [11].

1.2.2.Caractéristiques chimiques

Les propriétés chimiques superficielles d'un charbon actif dépendent fortement de la
présence et de la nature des complexes oxygénés. Ceux-ci sont responsables en grande partie

de ses propriétés acido-basiques superficielles lesquelles jouent un réle important dans le

phénomene d’adsorption [12]
Les charbons sont classés en deux types, selon leurs caracteres acido-basiques :

» Les charbons de type L qui présentent un caractére acide, et qui possédent des
caractéristiques de nature hydrophile.
* Les charbons de type H au caractére basique possedant une surface de nature

hydrophobe.
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I.3.Formes de charbon actif
Les charbons actifs commerciaux existent sous plusieurs formes. Le classement en

général se fait a partir de la taille et de la forme des particules de charbon. Dans le cas le plus
commun, la particule peut se présente sous forme de poudre ou de grain. Le carbones activés
peuvent aussi se présenter sous forme de fibres (précurseur a base de Fibres végétales ou

synthétiques) ou de tissu (les précurseurs sont dans ce cas des tissus).
1.3.1.Charbon actif en poudre (CAP)

Le charbon actif en poudre se présente sous forme de fines particules de granulométrie
comprise entre 1 et 100 um. Les particules ont une large surface externe et une faible profondeur
de diffusion p la vitesse d’adsorption est trés rapide. Le charbon actif en poudre est
fréquemment utilis€ pour le traitement d’effluents liquides. Par contre il est difficile a manipuler
et a récuperer ce qui pose des problemes de régenération. Le CAP est ajouté continuellement

dans I'eau a traiter avec des agents floculant [13].

Figure 1.2 : Charbon actif en poudre (CAP).

1.3.2.Charbon actif en grain (CAG)

Le charbon actif peut-étre fabriqué sous forme de grains formés de particules de taille
supérieure a 1 mm, a un faible diametre des pores, une grande surface interne, et une surface
externe relativement faible. Prennent une grande importance dans les processus d’adsorption.

Ainsi la cinétique D’adsorption est beaucoup plus lente que dans le cas d’un charbon actif en

poudre [14]
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Figure 1.3 : Charbon actif en granulé (CAG).

1.4.0rigine de charbon actif

Le charbon actif obtenu a partir de biomasse ou les sous-produits agricoles, qui codtent moins
cher que les charbons actifs issus de matiéres fossiles, peut étre fabriqué a partir de beaucoup
de substances ayant une grande teneur en carbone comme les coques de grains, les déchets de
mais, les coques de noix [15]. A I’heure actuelle la demande croissante de matériaux adsorbants
pour des procédés de protection de I’environnement suscite une recherche complémentaire dans
la fabrication des charbons actifs a partir de matieres qui ne sont pas classiques, concretement
a partir des déchets végétaux [16]. Parmi les maticres de base (précurseurs) utilisées aujourd’hui
pour fabriquer le charbon actif, figurent la sciure de bois, la tourbe, le lignite, la houille, la
cellulose [17], les résines échangeuses d’ions épuisées telles que les polymeres styréne-di
vinyle benzene [18], et les résins phénol formaldéhyde [19], les pneus automobiles usagés [20,
21], les boues [22] et le marc de café [23]. Le charbon actif obtenu a partir des déchets végétaux
est pourtant tres intéressant du point de vue économique, comme 1’ont montré différentes études
[16, 24, 25]. Les matériaux les plus effectifs et commercialement viables sont les coques de
noix et les noyaux de fruits, les coques d’amande [26, 27, 28], les noyaux d’olives, les noyaux
de peches [28], et la coque de pécan [29,30]. Les sous produits agricoles de grains, abricots, et
de coton sont aussi des sources pour la production de charbon actif. Par exemple : 1’épi de mais
[30], cosses de riz et cosses de graines de soja [28], les noyaux d’abricots [31,32], sont

disponibles facilement dans beaucoup d’endroits.

I.5.Préparation du charbon activé
Tout matériau peu colteux, contenant un fort pourcentage de carbone et un faible

pourcentage en matiére inorganique, peut servir a fabriquer des charbons actifs.
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Le processus de fabrication de charbon actif comporte deux grandes étapes : la

carbonisation et ’activation

1.5.1.L’activation

En général, I’activation est un procédé qui fait intervenir un agent oxydant a une
température élevée, de maniéere a produire un produit poreux de masse inférieure. Cette perte
de masse indique le degré d’activation (ou taux d’activation) augmente avec la durée de la

réaction d’activation. L activation peut étre physique ou chimique.

Le but ce processus est d’augmenter le volume dans une certaine mesure, d’¢largir les
pores créés durant le processus de pyrolyse. L’activation supprime les structures carbonees
désorganisees, et consiste a developper la structure poreuse du charbon et de créer les fonctions
de surfaces généralement oxydées qui sont a I’origine des interactions entre le solide et les

molécules adsorbees [33].
1.5.2.La carbonisation

La carbonisation est la décomposition thermique des matieres carbonées : les especes
autres que le carbone sont ¢liminées. Cette étape s’effectue a des températures comprises entre
600 et 800°C en présence de sels métalliques et sous un courant continu de gaz inerte [34]. La
carbonisation est genéralement effectuée a une vitesse de montée en température suffisamment
grande pour minimiser le contact entre les produits carbonisés et les produits volatils. Elle
fournit des matériaux ayant une structure poreuse limitée (surface spécifique d’environ 10 m2

/g) et qui n’ont donc pas une forte capacité d’adsorption. La structure poreuse est ensuite

¢tendue durant le processus d’activation [34].

Le pouvoir adsorbant du charbon est augmenté en éliminant par cette étape les goudrons
et autres matieres carbonées désorganisées issues de la décomposition du composé organique

qui obstruent les pores [35]
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Figure 1.4 : Diagramme schématique de processus de la production du charbon actif.

Figure 1.5 : Structure du charbon actif
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|.6.Utilisation du charbon actif
Le charbon actif est un matériau stable, pratiquement inflammable en raison de I’absence

de produits volatils et doué d'excellentes propriétés d'adsorption qui sont a la base de ses

utilisations.
1.6.1.Adsorbant

Le traitement des eaux potables ou des eaux industrielles qui sont produites a partir des
eaux de surface. Le charbon actif fixe alors les composés organiques dissous qui n‘ont pas été

éliminés par autoépuration (ou élimination biologique naturelle) [36]

Le traitement tertiaire des eaux résiduaires ou industrielles. Dans ce cas le charbon actif
peut étre considéré comme un complément au traitement biologique. Ce procédé est utilisé pour

I'élimination des colorants [36].

Le traitement des eaux résiduaires industrielles. Ce traitement est employé lorsque

L’utilisation des techniques biologiques n'est pas permise. Le but du charbon actif est donc
d’éliminer les composés toxiques non biodégradables. La purification industrielle des produits

pharmaceutiques, chimiques ou alimentaires (Sucre, huiles végétales...) [36].

Catalyseur

Le charbon actif peut agir comme catalyseur dans différents réactions grace a ses
Propriétés. Les plus importantes applications industrielles de charbon dans ce domaine sont la

production de phosgéne et I’oxydation des gaz nocifs [37].

1.6.2.Autres utilisation

Le charbon actif est utilisé dans différents domaines [38] dont :

a La purification de produits industriels : le charbon actif élimine les
couleurs et les impuretés de produits bruts ; il est employé par exemple pour la
décoloration du sucre de canne ou de betterave.

a Le conditionnement d’air : le charbon actif est employé dans
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I’équipement d’air conditionné ainsi que pour I’¢limination des odeurs d’égouts et
d’émanations chimiques.

a La récupération des vapeurs d’essence : les filtres a charbon actif
contenus dans certaines voitures, fixent les émanations d’hydrocarbures imbralés qui
s’échappent des véhicules a I’arrét.

a Le support bactérien : I'utilisation du charbon actif s’est élargie au
traitement des eaux usées en raison non seulement de ses qualités d’adsorbant mais aussi

du réle épurateur joué par les bactéries qui y sont fixées.
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I1.1.Phénomene d’adsorption

L’adsorption est un phénomeéne de surface, C’est un traitement efficace pour enlever la

matiere organique, ou un solide est employé pour enlever une substance soluble dans I'eau.

Représenté par des fixations des molécules d’un adsorbat (solide ou liquide) sur la surface
d’un adsorbant (solide) ; Ce phénomene se produit avec un dégagement de chaleur qui peut
conduire a un échauffement du solide. Alors, ce dernier est un phénoméne exothermique. Le
phénomeéne inverse par lequel les molécules se détachent est la désorption. De plus, I'adsorption
est un phénomene spontané et se produit dés qu'une surface solide est mise en contact avec un

gaz ou un liquide [39]

I1.2.Types d’adsorption
11.2.1.Adsorption physique
La physisorption se produit sans modification de la structure moléculaire et peut se faire
en monocouche ou multicouches. Les atomes de la surface du solide et les molécules de
I’adsorbat sont liés par des forces d’interactions faibles dites forces de Van der Waals.
L’adsorption physique est complétement réversible et généralement peu spécifique, les

molécules adsorbées

pouvant recouvrir la totalité de la surface de ’adsorbant. [40]

11.2.2.Adsorption chimique

Elle s’accorde a la création de véritables liaisons chimiques par le transfert électronique
entre les molécules de I’interface des deux phases. Ces liaisons de type covalent peuvent subir
une légére polarisation. L’adsorption est généralement irréversible, elle est aussi favorisée a
température élevée. L’adsorption chimique se distingue par des énergies d’adsorptions plus
¢levées de 2 a 100 kcal/mol. Dans ce type d’adsorption le temps de rétention est long, ce qui
nécessite 1’emploi d’un catalyseur solide. Ce phénoméne joue un role prédominant dans la

cinétique de réaction chimique [41]
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11.3.Phénomeéne de désorption
La désorption est le processus inverse de I’adsorption, par lequel les molécules adsorbées

se "déetachent™ du solide. Elle se traduit par la capacité d'une surface absorbante a libérer en
solution une molécule adsorbée. La désorption a lieu lorsque le systéme est déséquilibré au sens
thermodynamique, c'est-a-dire lorsque les vitesses d'adsorption et de désorption ne sont plus
égales. Puisque l'adsorption est exothermique, la désorption est pour sa part endothermique et

necessite généralement un apport externe d'énergie [42 ]

Une fois tous les sites d’adsorptions soient saturés, le charbon actif est dit saturé ou sur
saturé, c’est pourquoi il est trés souvent régénéré. La réactivation appelée aussi désorption

consiste a résorber les molécules captées par le charbon actif.

11.4. Types de desorption
Il existe plusieurs modes de désorption sont [43] :

= La désorption par élévation de tempeérature : en conséquence du caractére exothermique
de l’adsorption, I’apport peut étre réalisé par circulation d’un gaz chaud, ou indirect par
I’intermédiaire d’échangeur.

= La désorption par diminution de pression : celle-ci provoque un vide qui est compensé
par le gaz adsorbeé sur la surface du solide.

= La désorption par déplacement : se caractérise par un retrait du surnageant de
centrifugation apres une expérience d'adsorption et remplacement de ce surnageant par une
solution vierge de la molécule considérée. 11 y a donc passage de la molécule de la phase
adsorbée vers la phase liquide.

= Désorption par la soude : Lors de la régénération du charbon actif, une réaction de
complexation s’opére entre le phénol et la soude. Le phénol a un comportement semblable a celui
des acides (les phénols ont un caractere acide plus marqué que les alcools). Il réagit avec la
solution d'hydroxyde de sodium par des réactions de complexation pour donner une solution sans

couleur contenant le phenoxide de sodium ou phénolate de sodium.

Ci-apres un diagramme décrit plus précisément les différents procédés de la

régénération et en particulier ceux utilisant une régénération catalytique.
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Charbon actif saturé

/\.

Thermique Non thermique
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Figure 11.1 : Synthése des techniques de régénération du charbon actif.

11.5.Méthodes de désorption
11.5.1.Désorption physique
La désorption physique est généralement réalisée par régénération thermique in situ de

I'adsorbant saturé.

« l'utilisation d'une source de chaleur externe : les méthodes les plus employées utilisent un
fluide caloporteur ou de la vapeur d'eau [44]
« l'utilisation d'un chauffage intrinseque de l'adsorbant tel que I'effet Joule, I'infrarouge,

I'induction électromagnétique ou encore le chauffage par micro-ondes. [45]

11.5.2.Désorption chimique

Les deux principales techniques chimigues de désorption rencontrées sont l'utilisation d'un
solvant, pour lequel les molécules adsorbées auront une affinité supérieure a celle pour le
matériau adsorbant, ce qui facilitera leur passage en phase liquide, et l'addition dans la phase
liguide désorbante d'un polymeére sur lequel la molécule désorbée va ensuite pouvoir aller

s'adsorber de fagcon a maintenir un gradient favorable a la désorption.[46]
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11.5.3.Désorption par gradient de concentration

La désorption par gradient de concentration est la technique mise en ceuvre dans le procédé
couplant adsorption/désorption et oxydation biologique, le gradient de concentration étant réalisé
par le retour aux concentrations initiales apres le pic de pollution. Les apports énergétiques pour
désorber les polluants étant faibles, il est nécessaire de s'intéresser au caractere irréversible de

I'adsorption, pouvant conduire a une désorption partielle, voire nulle des polluants adsorbés.

11.5.4.Désorption thermique

La méthode la plus courante est de chauffer a environ 900°C le charbon actif sous
atmosphére controlée pour éviter de ’enflammer. Le charbon actif est alors refroidi tandis que
les fumées subissent un traitement d’épuration humide. Cette méthode régénére parfaitement les
charbons actifs. Mais elle est trés colteuse car elle nécessite 1’achat de plusieurs fours ainsi

qu’une perte de charbon de 1’ordre de 10 %.

11.5.5.Désorption par soxhlet
a.Définition
C’est un procédé visant a extraire les polluants, ou autres polluants organiques, par
application de chaleur. Sous I’effet d’une température, les molécules vont se séparer de la matrice
minérale et se volatiliser. Un procédé spécifique permettra enfin au polluant d’étre extrait sous

la forme gazeuse. Cette méthode classique est généralement employée a [I’extraction

solideliquide.

L’avantage principal de cette méthode est que 1’échantillon entre rapidement en contact
avec une portion fraiche de solvant, ce qui aide a déplacer I’équilibre de transfert vers le solvant.

Cette méthode ne nécessite pas de filtration apres extraction.
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Figure 11.2 : Schéma d’un appareil de soxhlet.
b.Historique

Cette technique a été inventee en 1879 par Franz Von Soxhlet a l'origine utilisé pour la
détermination de la graisse du lait puis elle a été généralisée en chimie agricole avant de devenir
l'outil le plus utilisé pour I'extraction de solide-liquide dans beaucoup de domaines comme

I'environnement, les produits alimentaires ,et également pharmaceutique[47]

De nos jours, l'appareillage de Soxhlet est toujours courante dans les laboratoires. De
nombreux travaux ont été réalisés pour I’améliorer. En 1974, Randall a développé une meilleure
extraction de Soxhlet dispositif, elle était plus rapide que la méthode classique de Soxhlet parce
que I'échantillon a extraire a été immergé dans le solvant chaud. Il induit une amélioration dans
le transfert de masse, un plus grand taux de solubilité et de diffusion, et une meilleure cinétique

de la désorption et de la solubilisation [47]

c.Principe de fonctionnement d’un Soxlhet

Un ensemble Soxlhet est constitué d’un ballon, d’un réfrigérant et d’un extracteur. Ce
dernier présente un systéme de tube permettant la vidange du réservoir dont le volume varie d’un
mode¢le a ’autre. Le systéme doit étre complété a ’aide d’une cartouche en cellulose, placée dans

le réservoir, destinée a recevoir le composé a extraire.
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d.Les avantages et les inconvénients de la méthode de Soxhlet

OAvantages
o Le déplacement de I'équilibre de transfert en mettant a plusieurs reprises le solvant

frais en contact avec la matrice solide ;
pLe maintien d‘une temperature relativement ¢levée avec la chaleur du ballon ;

OAucune nécessité de filtration apres 1‘extraction ;

OEn outre, la méthode de Soxhlet est tres simple et bon marché.[48]
O Inconvénients

ONécessité d’une grande quantité de solvant est nécessaire ;

011 est impossible d‘accélérer le processus par agitation, La grande quantité de solvant
utilisée exige une étape d‘évaporation /concentration ;

o0 La possibilité de dégradation thermique des composeés cible ne peut pas étre ignorée
vu que l'extraction s‘opére habituellement au point d'ébullition du solvant pendant un
temps assez long ;

0 La grande quantité de solvant ainsi que la longue durée de 1°‘opération ont conduit a de

larges critiques de cette méthode. [48]

11.6.Cinetique de désorption
Les cinétiques de désorption sont généralement moins rapides que celles d'adsorption. Les

temps de contact requis entre la phase liquide de désorption et I'adsorbant varient, comme pour

I'adsorption, selon les composés et I'adsorbant.[49]

La cinétique de désorption est souvent décomposée en deux phases, correspondant a la
diffusion dans deux régions du volume poreux. La premiére région, constituée d'un réseau de
larges macropores serait favorables a une diffusion rapide des solutés alors que la seconde région,
comportant les micropores, plus étroits, serait responsable de la phase de désorption plus lente,

du fait d'une diffusion ralentie.[50]
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I11.1.Le but de notre travail
L’adsorption est un procédé souvent utilisé dans le domaine de traitement des rejets industriels et
les rejets pharmaceutique, toutefois, cette opération fait déplacer le polluant de la phase adsorbat
vers la phase adsorbant, avec I’augmentation de leur concentration et a un certain stade la
saturation des adsorbants est atteinte, donc notre étude a lieu dans 1’objectif principal est de
récupérer les polluants adsorbés pour une ultime réutilisation des charbons actifs , dans notre
travail nous avons choisi de faire la désorption de deux polluants émergents tres utilisés dans le

domaine de la santé : le Paracétamol et I’Amoxicilline en utilisant la méthode de Soxhlet.
Pour la réalisation de notre travail, nous avons traités les points suivants :

e Etude de la méthode de Soxhlet
e Adsorption des polluants sélectionnés
e Désorption de charbon actif par la méthode Soxhlet
e Etudes et interprétation des résultats obtenus.
111.2. Matériel et methodes
111.2.1. Méthode de soxhlet
La désorption par soxhlet est un procedé principalement utilisé pour extraire les polluants fixé par
le charbon actif Sous I’effet de la température. Le remplissage du ballon se fait avec une quantité
suffisante de solvant, qui est dans notre cas I’eau, on surmonte 1’extracteur d’un réfrigérant et a
I’aide d’un chauffe ballon, le solvant est porté a ébullition. Le solvant passe par la tubulure et
secondense par le réfrigérant, il tombe alors dans le réservoir contenant la cartouche et solubilise
la substance a extraire, Des que le niveau de solvant est a hauteur suffisante, le réservoir se
vidange automatiquement. Le solvant et la substance a extraire sont entrainés dans le ballon. Pour

réaliser une extraction correcte d’une substance, on réalise généralement plusieurs cycles.

111.2.2. Matériel utilisée

Pour la réalisation de ce travail, nous avons utilisé le matériel suivant :

a. Le montage de Soxhlet

Une piece de verrerie de marque « ISOPAD » est utilisée pour extraire des polluants.



Figure 111.1 : Appareil de soxhlet utilisée au niveau de laboratoire SEA2M.

b. La balance
Les pesées ont été controlées a I’aide d’une balance de marque « OHAUS AdventureTM », de

précision = 0,00.

Figure 111.2 : Balance « OHAUS AdventureTM ».

c. La Centrifugeuse
Un appareil permet d’accélérer la séparation de mélange liquide-solide gréce a un mouvement
de rotation, de marque « SLW Ultra-8TI » est utilisé.



Figure 111.3 : Centrifugeuse SLW Ultra-8T1 utilisée.

d. L’agitateur
L’agitation des solutions pour I’obtention d’un mélange homogene a été réalisée par agitateur de

marque « RSLAB-5C ».

Figure 111.4 : Agitateur RSLAB-5C utilisé.

e. L’étuve
Les divers séchages thermiques a température réglé sont effectués a 1’aide de 1’étuve « Haier
HRDH-71 heatingoven ».



Figure 111.5: Etuve Haier HRDH-71 heating oven utilisée.

f. Spectrométre
La concentration des substances desorbées sont déterminées par la lecture des absorbances a

I’aide d’un spectrophotometre.

— L TSI /L /7T

Figure 111.6:Spectrophotomeétre de laboratoire

111.2.3. Produits utilisés
a. Le charbon actif 1/2
Un charbon actif préparé au niveau du laboratoire SEA2M a partir d’une biomasse végétale qui
est les feuilles de figuier avec un rapport d’activation de 1/2. Ce charbon se caractérisé par une

surface spécifique 526 m?/g
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Le charbon actif 1/3

A la base des feuilles de figuier ce charbon est préparé avec
produit obtenu est caractérisé par une surface de 517 m?/g,

Amoxicilline

C’est une molécule qui possede trois groupements ionisables

Partie Expérimentale

un rapport d’activation de 1/3. Le

: le groupement acide carboxylique

COOH sur le cycle thiazolidine, le groupement hydroxyle OH du cycle para-hydroxy phényle et

le groupement amine. L’ Amoxicilline (AMX) est un antibiotique fréquemment utilisé contre de

multiples infections bactériennes [51].

Tableau I11.1 : Les caractéristiques de I’ Amoxicilline [51]

Formule brute C16H19N30sS
Solubilité dans 1’eau 3,430¢.L*
Masse molaire 365,404 g/mol
Pka 2,8

HO \

-
-
-
-
-

O/\OH

Figure 111.7 : Structure chimique d’ Amoxicilline.
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b. Paracétamol
Le paracétamol est une substance active aux propriétés analgésiques et antipyrétiques non
salicylés qui rentrent dans la composition de nombreuses spécialités pharmaceutiques, En 1878,
le paracétamol fut synthétisé pour la premiére fois par Morse, par I’hydroxylation de I’acétanilide.

C’est un acide extrémement faible, donc neutre a des pH physiologiques.

Le paracétamol est trés soluble dans 1’alcool, assez soluble dans 1’eau et trés peu soluble dans
I’éther et le chloroforme, il se présente sous forme d’une poudre cristalline blanche, inodore, de

saveur amere.

Tableau 111.2 : Les Caractéristiques de paracéetamol (52,53).

Nom chimique N-(4-Hydroxyphényl) acétamide
Formule brut CsHoNO2

Masse molaire 151,2 g/mol

Pka 9,5a25°C

H
N

O
HO

Figure 111.8 : Structure chimique du paracétamol.

111.3. Application expérimentale
111.3.1. Adsorption

Avec une concentration de Co=200 mg/l des polluants émergents Amoxicilline et Paracétamol,

nous avons effectués ’adsorption de ces derniers par les charbons actif préparés.

Cette concentration est choisie a partir de 1’isotherme d’adsorption réalisé dans une étude
effectuée au niveau de laboratoire SEA2M, elle se trouve sur le palier de saturation du charbon

actif utilisé.

Pour chacun des deux polluants la procédure expérimentale est la suivante:
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— Préparation des solutions de Paracétamol et Amoxicilline de concentration de
200mg/l pour chacune.

— Mise en contact entre absorbant -adsorbat (volume de 250mL de chaque solution et
une masse de 1 g d’adsorbant (charbon actif 17> , charbon actif 13 ))

— Mise sous agitation des mélanges pendant le temps programmeé (1h) ;

— Séparation des phases liquides par centrifugation puis la lecture des absorbance par
spectrophotométrie a des longueurs d’ondes de 242nm pour le Paracétamol et de
227nm pour Amoxicilline afin de déterminer la capacité d’absorption a la saturation.

— D’apres les enthalpies trouvées ( AH < 40 kJ/mol), I’adsorption est de nature

physique (physisorption)

— Y Yo

Figure 111.9 : mélange adsorbant -adsorbat.

111.3.2. Désorption
Chacun des charbons saturés sont soumis a une opération de désorption pour récupérer les

polluants 1 et 2.

Apreés filtration et séchage du charbon actif, il est introduit dans le montage Soxhlet et constitue
la phase solide cependant le solvant utilisé est 1’eau distillé. L’opération de désorption est lancée

par la suite. La lecture des absorbances se fait chaque 2heure pour un temps global 22 heure.

111.4.Reésultats et discussion
111.4.1.Le polluant 1 (Paracétamol : PARA)

111.4.1.1. Résultats désorption pour charbon 113
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La désorption est réalisée en mettant en contacte un volume bien déterminé de 250ml d’eau

distillée avec 1 gramme de charbon actif C-FF rapport 1/3 saturé en une capacité de 37,71 mg/g

en polluant émergent paracétamol, dans un ballon a col rodé placé dans un appareil soxhlet. Au

fur et mesure que le temps passe Le solvant s’enrichit, en substances désorbées (leur température

d'ébullition doit étre nettement supérieure a celle du solvant extracteur). L’eau distillée dans le

ballon est renouvelée chaque 2 heures pendant un temps global de 24 heures, la lecture de la

concentration de la solution riche en polluant émergent désorbé est
spectrophotométrie dans le domaine du visible.

effectuée par dosage

Le Tableau 111.3 et la Figure 111.10 représentent les résultats de désorption de polluantl pour le

charbon rapport 1/3

Tableau I11.3 : Les résultats désorption de polluant 1 pour le charbon 1/3.

Temps (h) 0 2 4 6 8 10 12 14 16
Caeso(mg/l) 0 |26590| 9,945 | 6,772 | 5438 | 3,900 | 3,450 | 1,752 | 1,737
Qdéso
malg 0 | 6648 | 2,486 | 1,693 | 1,360 | 0975 | 0863 | 0,438 | 0434
Masse
deésorbee 0 | 6647 | 9134 | 10,827 | 12,186 | 13,161 | 14,024 | 14,462 | 14,896
(9)
Rend (%) 0 17,62 | 24,22 | 2871 | 3231 | 3490 | 37,18 | 3834 | 39,49

Temps (h) 18 22 24

Caeso(mg/l) 1,427 1,348 0,333 0,182

Qdéso

0,357 0,337 0,083 0,045

(mg/9)

Masse

désorbée 15,253 15,590 15,673 15,718

(9)

Rend (%) 40,44 41,33 41,55 41,67
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Figure 111.10 : La courbe de rendement de désorption de polluant 1en fonction du temps .
Interprétation

e Drapres le tableaudes valeurs de désorption, on remarque que La concentration désorbée
(Casso ) diminué en fonction de temps.

e Laquantité désorbée des polluants (Qgeso ) diminue au fur et a mesure que le temps
passe ce qui indiqué que ce polluant a été en majorité récupére.

e Une courbe croissante de rendement en fonctionnement de temps jusqu'a 41,67 %
montre qu’il y a rendement de désorption moyen.

D’aprés ces résultats trouvés, on peut dire que presque la moiti¢ de la quantité adsorbée de

Paracétamol a été récupérée.

111.4.1.2. Par rapport le charbon %
La désorption est réalisée en mettant en contacte un volume bien déterminé de 250 ml d’eau
distillée avec 1 gramme de charbon actif C-FF rapport 1/2 saturé en une capacité de 34,64 mg/g
en polluant émergent paracétamol, dans un ballon a col rodé placé dans un appareil soxhlet. Au
fur et mesure que le temps passe Le solvant s’enrichit, en substances désorbées (leur température
d'ébullition doit étre nettement supérieure a celle du solvant extracteur). L’eau distillée dans le
ballon est renouvelée chaque 2 heures pendant un temps global de 20 heures, la lecture de la
concentration de la solution riche en polluant émergent désorbé est effectuée par dosage

spectrophotométrie dans le domaine du visib
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Le Tableau I11.4 et la Figure I11.11 représentent les résultats désorption de polluantl a partir du
charbon %

Tableau 111.4: les résultats désorption de polluant 1 par rapport le charbon %.

Temps 14 ] 5 4 6 8 | 10 | 12 | 14 | 16 | 18 | 20

(h)
Cassomgn | 0| ™| 7,383 | 4763 | 3,120 | 2,725 | 1,767 | 1,830 | 0950 | 0,350 | 0,033

gdéso(mgl 03,441 | 1,846 | 1,191 | 0,780 | 0,681 | 0,442 | 0,458 | 0,238 | 0,088 | 0,008

Masse
désorbée | 0|3.441|5,287 | 6,478 | 7,258 | 7,939 | 8,381 | 8,838 | 9,076 | 9,163 | 9,172
(gn)

Rend(%) |0 | 9,937

15,26 | 18,70 | 20,95 | 22,92 | 24,20 | 25,52 | 26,20 | 26,46 | 26,48

30 4

25 -

Rendement (%)
= N
Ul o

| |

=
o
1

Temps (h)

Figure 111.11 : La courbe de rendement de désorption de polluant 1 pour le charbon %
Interprétation :

D'apreés le tableau des valeurs de adsorption-désorption on remarque que :

e La concentration adsorbée (Casso ) diminuer rapidement en premier lieu puis on

constate un ralentissement dans la diminution.
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e La masse des polluants capté par le charbon Qm diminue aussi progressivement
et restant une petit quantité de polluant que malgré le passage de temps mais reste
toujours capté.

e Une courbe croissante de rendement en fonction de temps jusqu'a une valeur de
maximale de 26,48 %.

D’apres ces résultats, on trouve que juste 26,48% du produit adsorbé a été désorbée et libéré de

la surface du charbon actif.

111.4.2.Pour le polluant 2 (Amoxicilline : AMOX)
111.4.2.1. Par rapport le charbon 113
La désorption est réalisée en mettant en contacte un volume bien déterminé de 250 ml d’eau
distillee avec 1 gramme de charbon actif C-FF rapport 1/2 saturé en une capacité de 34,64 mg/g
en polluant émergent paracétamol, dans un ballon a col rodé placé dans un appareil Soxhlet. Au
fur et mesure que le temps passe Le solvant s’enrichit, en substances désorbées (leur température
d'ébullition doit étre nettement supérieure a celle du solvant extracteur). L’eau distillée dans le
ballon est renouvelée chaque 2 heures pendant un temps global de 20 heures, la lecture de la
concentration de la solution riche en polluant émergent désorbé est effectuée par dosage

spectrophotométrie dans le domaine du visible

Le Tableau I11.5 et la Figure 111.12 représentent les résultats désorption de polluant 2 a partir du
charbon 1/ 3

Tableau I11.5 : les résultats desorption de polluant 2 par rapport le charbon 13

Temps (h) | 0 2 4 6 8 10 12 14

Caeso(Mg/l) 0 23,611 | 13,386 | 10,158 9,295 5,593 4,425 3,793

Queso 0 5,903 3,346 2,539 2,324 1,398 1,106 0,948
(mg/g)

Masse

désorbée 0 5,903 9,249 11,789 14,112 15,511 16,617 17,565
en (9)

Rend (%) 0 16,986 | 26,587 | 33,887 40,567 44,586 47,766 50,492
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Temps (h) 16 18 20 22
Cueso(mg/l) 2,982 1,228 0,982 0,877
Qdéso

0,746 0,307 0,246 0,219
(mg/g)
Masse
désorbée 18,311 18,618 18,863 19,082
(@)
Rend (%) 52,635 53,518 54,224 54,854
60 -
50 -
40 -

Rendement (%)
w
o

20 -

10 -

Temps (h)

Figure 111.12 : La courbe de rendement de désorption de polluant en fonction de temps

Interprétation

D'apres le tableau des valeurs de désorption on remarque que

e La concentration adsorbé (Cgdsso), €N premier augmente brusquement puis on
remarque qu’elle Diminue en fonction de temps jusqu'a atteindre une faible
concentration

e La quantité des polluants désorbée par le charbon (Qgsso ) diminue a des petit
quantités en fontion du temps

e Une courbe croissante de rendement en fonctions de temps jusqu'a une valeur de

54,85 % montre qu’il y a un bon rendement de désorption.
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De ce fait on a constaté que 1’Amoxicilline s’est détachée des surfaces internes et externes de ce

charbon actif avec un taux de 54,85%.

111.4.2.2. Par rapport le charbon %
Le Tableau I11.6 et la Figure 111.13 représentent les résultats de desorption de polluant 2 a partir
du charbon %

Tableau 111.6 : les résultats désorption de polluant 2 a partir du charbon'z.

(The)mps 0| 2 4 6 8 10 | 12 | 14 | 16 | 18 | 20
: 23,74
/CI)“"‘”(mg 0 3'7 8281 | 4140 | 2,274 | 2,133 | 2,140 | 1,782 | 0,733 | 0,477 | 0,372
(?SZ,S}JQ) 0 | 59372070 1,035 | 0,568 | 0,533 | 0,535 | 0,446 | 0,183 | 0,119 | 0,093
Masse
désorbée | 0 | 5937 | 8,007 | 9,042 | 9,611 | 1014 | 10,67 | 11,12/111,30 1 11,42 111,52
© 4 9 5 8 7 0
Rend o | 2163 [ 29,18 32,95 [ 35,02 | 36,96 | 38,91 | 40,54 | 41,21 | 41,64 | 41,98
(%) 7 2 4 6 9 9 3 2 6 5
45
40
35
© 30
S 25
£
% 20
[
()
& 15
10
5
0
0 5 10 15 20 25

Temps(h)

Figure 111.13 : La courbe de rendement de désorption de polluant 2 en fonction du temps pour

le charbon Y.
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Interprétation

D’apres le tableau des valeurs de désorption en fonction du temps on a remarqué que :

e La concentration désorbée par le charbon actif diminue en fonction du temps, au début
I’évolution est rapide, Apres elle diminue jusqu'a des faibles concentrations.

e La quantité de polluant désorbé par 1g de charbon actif (Qm) diminue rapidement
jusqu'a qu’elle atteint une valeur trés faible.

e La masse du polluant émergent désorbé en gramme augmente progressivement en
fonction du temps.

e Enfin la courbe de rendement de cette désorption en fonction du temps résulte une
augmentation de rendement jusqu'a son stabilisation a une valeur de 41,98%.

On peut conclure que I’ Amoxicilline a subi une désorption moyenne allons a 41,98%.

111.4.3.Comparaison des résultats

D'apres les résultats obtenus et les graphes de rendement, on trouve que :

- Le charbon 1/3 libére I’ Amoxicilline plus que le paracétamol vu que les rendements de
désorption est de 41,67% et 54,85% pour le Paracétamol et I’ Amoxicilline
respectivement,

- La méme chose pour le charbon 2 ou le rendement de désorption de I’ Amoxicilline est
plus élevé que celui de Paracétamol ;

En comparant le taux de désorption des polluants a partir des deux charbons, on trouve que :

La désorption du Paracétamol est meilleure pour le charbon rapport 1/3 pour le charbon

rapport % ;

- De méme pour I’Amoxicilline, la désorption est plus importante dans le cas du charbon
1/3.
Ces résultats peuvent étre expliqués par la nature des molécules pharmaceutiques. Vu que
I’ Amoxicilline a une taille plus importante que le Paracétamol donc elle est probablement
adsorbée beaucoup plus a la surface des adsorbants , ce qui a favorisé sa désorption ; cependant
la petite taille de Paracétamol a rendu, sa désorption plus difficile, elle se trouve en grande

partie dans les parois internes des charbons actifs.



Tableau 111.7: Comparaison des resultats des rendements de désorption.

Polluant 1 : Polluant 2 :
Paracétamol Amoxicilline
Adsorbant 1 : Charbon 1/3 41,67 % 54,85 %

Adsorbant 2 : Charbon 1/2 26,48 % 41,98 %
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Conclusion

Ce travail avait pour objectif 1’étude la récupération des deux produits pharmaceutiques
considérés comme polluants émergents I’ Amoxicilline et le Paracétamol a partir des charbons
actif saturés par le procédé de désorption en utilisant la méthode de Soxhlet. Le plan d’étude
comporte deux volets ; Le premier est axé sur 1’adsorption de deux polluants par différents
charbons actifs ; le deuxiéme volet est dirigé a la désorption des polluants adsorbés. L’étude des

résultats obtenus a permis de conclure les points suivants :

Pour chaque charbon, le polluant s’est désorbé progressivement jusqu'a ce que le
systeme atteigne un état d’équilibre. En outre, la courbe de rendement en fonction du temps

augmente graduellement jusqu'a ce que I’équilibre soit atteint

Le charbon rapport 1/3 a donné des résultats plus importants que le charbon actif rapport
1/2, on a trouvé un rendement de 41,67% et 54,85% pour le paracétamol et I’amoxicilline
respectivement ; tandis que le rendement de désorption pour charbon rapport % est de 26,48%
et 41,98% pour le Paracétamol et I’Amoxicilline respectivement. Cette différence peut étre
justifiée par la nature des pores incrustés a la surface active de chaque charbon, aussi a la nature
et la structure de chaque produit pharmaceutique Les résultats suggerent aussi que

I’amoxicilline est mieux désorbé par rapport au paracétamol

La taille et la structure des deux molécules a fait le point de différence dans ce cas, la
petite taille de paracétamol a permis sa pénétration dans les micropores ce qui rend sa
désorption plus difficile et plus lente, au contraire I’Amoxicilline est beaucoup plus fixé a la

surface externe des charbons actifs vu sa taille plus grande ,ce qui rend sa désorption plus facile.
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