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Résumé

Résumé

L’oléiculture est trés répandue dans les pays méditerranéens. Toutefois, I’extraction de I’huile
d’olive est considérée comme une veéritable activité polluante & cause de la production des effluents
liquides oléicoles (margines), qui se caractérisent par une forte charge en matiere organique et en

polyphénols, d’ou la nécessité de traitement.

Notre étude s'est concentrée initialement sur I'évaluation des performances d'un systeme a
massif filtrant pour traiter les margines brutes. Pour améliorer I'efficacité de ce systéme, des
adsorbants bio sourcés et moins codteux, tels que le charbon de bois, les coquilles d'huitres et
I'écorce d'argan ont été ajoutés. De plus, nous avons évalué I'impact des margines diluées par les
eaux usées et des margines traitées par la chaux sur la performance de traitement. Les résultats
montrent que les colonnes alimentées par les margines diluées ont une meilleure efficacité que

celles alimentées par les margines brutes ou prétraitées.

Le comportement hydrodynamique des adsorbants a été étudié en employant des techniques
de tragage a 1’échelle de laboratoire. L’injection des margines dans les colonnes d’infiltration-
percolation ainsi que la modélisation descriptive des données expérimentales a permis d’élucider
les mécanismes de transport et d’interaction des margines avec les milieux poreux utilisés et
d’étudier leur performance. Les résultats obtenus ont montre que I'utilisation des adsorbants seuls
en colonne conduit a un écoulement uniforme et ceci permet de traiter les effluents liquides d’une
maniere plus efficace de point de vue de rendement et de pourcentage d’abattement. En fonction
de I'adsorbant impliqué, le systéme stratifié constitué¢ d’une des couches successives de matériaux
différents, peut 1égérement diminuer 1'uniformité de I’écoulement, mais il évite les phénoménes de
colmatage qui sont observés pour les colonnes remplies de 100% d’adsorbants. Ainsi, du point de
vue durabilité de vie des filtres, utilisation des milieux stratifiés qui se caractérisent par un
écoulement régionalisé serait plus avantageux. Le choix de I'adsorbant approprié, ainsi que la

configuration de la structure des filtres est essentiel pour améliorer I'efficacité du traitement.

Enfin, un couplage des technologies d’infiltration-percolation et de la distillation solaire pour
traiter les margines a été proposé dans ce travail. Les résultats ont montré une meilleure réduction
de la demande chimique en oxygéne (DCO) et des polyphénols. De plus, la valorisation énergétique
des résidus solides récupérés apres la distillation a montré que ces derniers ont un pouvoir

calorifique intéressant.

Mots clés: Effluents liquides oléicoles, Infiltration-percolation, filtre multicouche,
hydrodynamique, adsorbants, polyphénols, distillation solaire






Abstract

Abstract

Olive growing is widespread in the Mediterranean countries. However, the extraction of olive
oil is considered a real polluting activity because of the production of Olive Mill Wastewater
(OMW), which are characterized by a high load of organic matter and polyphenols, hence the need

for treatment.

Our study focused initially on the evaluation of the performance of a filter bed system to treat
raw OMW. To improve the efficiency of this system, low-cost natural adsorbents such as charcoal,
oyster shells and argan nut shell have been added. In addition, the effect of the dilution of the OMW
at 50% with domestic wastewater and the pretreatment with lime was also investigated. The results
show that columns fed with diluted OMW have a better efficiency than those fed by raw or
pretreated OMW.

The hydrodynamic behavior of adsorbents was studied using laboratory-scale tracing
techniques. The injection of the OMW into the infiltration-percolation columns and the descriptive
modelling of the experimental data made it possible to elucidate the mechanisms of transport and
interaction of the OMW with the porous media used and to study their performance. The results
showed a more uniform flow in the columns that were packed with 100% adsorbents leads to
uniform flow, and this makes it possible to treat liquid effluents more efficiently in terms of
efficiency and removal rate. Depending on the adsorbent involved, the stratified system consisting
of one of the successive layers of different materials may slightly decrease the uniformity of the
flow, but it avoids the clogging phenomena that were observed for the columns filled with 100%
adsorbents. Thus, from the point of view of the durability of filters, the use of stratified media
characterized by a less uniform flow would be more advantageous. The choice of the appropriate
adsorbent, as well as the configuration of the filter structure, is crucial to improve treatment

efficiency.

Finally, a combination of infiltration-percolation and solar distillation technologies to treat the
OMW has been proposed in this work. The results showed a better removal of the chemical oxygen
demand (COD) and polyphenols with these technologies combined. In addition, the high heating
value of the solid residues recovered after distillation has shown that they have an interesting

calorific value.

Keywords: Olive Mill Wastewater, Infiltration-percolation, Multi-Soil-Layering,

Hydrodynamics, Adsorbants, Polyphenols, Solar distillation.
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Introduction générale

Les dernieres décennies ont remarqué une augmentation démographique exponentielle,
pour atteindre plus de 8 milliards de populations dans le monde en 2023 (UN, 2022). Cet
accroissement démographique est accompagné d’une expansion industrielle et du
développement de 1’agriculture par I’utilisation intensive des ressources naturelles faiblement
renouvelable, comme 1’eau avec une consommation annuelle de plus de 4.10' m® par an
(WWC, 2022). Ceci génére selon Jones et al., (2021) 3,5.10'* m® des eaux usées, dont 52 %
(1,8.10% m%/an) de ce volume est collecté et traité et 48 % sont rejetés dans I’environnement.
Ces dernieres contribuent certainement a la pollution et a la dégradation de I’environnement,

le changement climatique et la détérioration de la santé publique.

Le secteur industriel a une majeure participation sur la détérioration de 1’environnement
naturel, a cause de 'immense production des déchets industriels (liquide, solide et gazeuse).
Ceci n’impacte pas que les régions industrielles, mais cela peut se propager et engendrer des

conséquences désastreuses méme dans les régions non industrielles.

Parmi ces industries, on peut citer I’industrie oléicole qui se concentre principalement dans
les pays du pourtour méditerranéen avec un patrimoine de 900 millions d’arbres répartis sur 10
millions hectares (Messineo et al., 2020) et une production annuelle d’huile d’olive de 3,26
millions tonnes en 2019/2020 (COI, 2022). En revanche, cette industrie génére deux autres sous-
produits qui sont les grignons (résidus solides) et les effluents liquides oléicoles (margines). La
quantité des margines produite mondialement est estimée entre 25 et 40 millions m?, et 90%
de cette quantité est concentrée au niveau des pays du bassin méditerraneen. Ces margines sont
caractérisees par une couleur brun-rougeatre a noir (Zaier et al., 2017), une forte charge en
matiére organique avec des concentrations tres élevées en termes de demande chimique en
oxygene (DCO) et demande biologique en oxygéne (DBO), et notamment en termes des
composés phénoliques. Par consequent, le rejet de ces effluents dans le milieu naturel sans
traitement préalable cause des effets polluants considérables sur I’écosysteme et provoque des
nuisances pour les différents systemes récepteurs terrestres et aquatiques (Benyahia et Zein,
2003).

Pour faire face a ce probleme, des lois ont été mis en place par le législatif marocain pour
lutter contre le rejet de ces effluents dans le milieu naturel, notamment le décret N° 2-04-553
du 24 janvier 2005 relatif au déversement direct ou indirect des eaux polluées dans les eaux
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superficielles ou souterraines. De plus, des arrétés publiés entre 2006 et 2013 fixent les valeurs

limites a respecter (VLR) par les déversements au Maroc.

En outre, le traitement des margines était le sujet d’étude de plusieurs chercheurs, dans le
but de réduire leurs impacts sur I’environnement et leur valorisation. Parmi les techniques
utilisées, on peut citer la coagulation-floculation, I’évaporation naturelle et forcée, la filtration
membranaire, 1’adsorption et la biodégradation (Jarboui et al., 2010; Sbai et Loukili, 2015;
Ziati et al., 2017; Messineo et al., 2020). Ces procédés montrent leur capacité a traiter les
margines en obtenant des résultats satisfaisants. Lors de ces derniéres années, la science devient
de plus en plus orientée a la recherche des technologies écologiques et durables pour le

traitement des eaux avec un faible prix.

Dans ce contexte, on peut citer deux techniques qui remplissent ces conditions :
I’infiltration-percolation et la distillation solaire. La technique d’infiltration-percolation est une
imitation d’un systéme naturel qui consiste a faire passer I’eau a travers un milieu granulaire
(le sol). Au cours de ce phénomeéne, des traitements biologiques et physico-chimiques de ces
eaux ont lieu pour les traiter et éliminer les matiéres polluantes qu’elles contiennent. Plusieurs
travaux ont utilisé cette technique pour traiter les eaux usées en général (Bali, 2010; Bali et al.,
2019), et les margines en particulier (Achak et al., 2009; Achak et al., 2019; Arafa et al., 2018).
En effet, ce systéme est connu par sa capacité a traiter une grande quantité des effluents liquides,
son faible co(t et la disponibilité des matériaux filtrants utilisés, ainsi que sa longue durabilité.
En ce qui concerne la distillation solaire, celle-ci est une technologie principalement utilisée
pour le dessalement de 1’eau de mer (Abujazar et al., 2016) et elle a également été appliquée
pour le traitement des margines (Jaradat et al., 2018). Cette technologie utilise les
rayonnements solaires pour évaporer 1’eau douce contenue dans I’eau souillée, en réduisant
ainsi son volume d’origine et rendant les boues restantes plus faciles a gérer pour un traitement
ultérieur. Son principe est basé sur la création de 1’effet de serre, ou I’énergie solaire incidente,
passant par une couverture transparente, est absorbée par une surface noire, qui se réchauffe et
é¢met dans le champ de longues longueurs d’onde qui ne peuvent plus passer a travers le verre,
créant ainsi un piege a chaleur (Boukerzaza et al., 2007). La vapeur d'eau finit par se condenser
sur le vitrage qui est relativement plus froid et incliné pour la recueillir sous forme de condensat
dans des gouttieres (Rida, 2012; Ouar et Elamine, 2022).

Dans ce contexte, ce projet de these a pour objectif le traitement des margines en utilisant

la technique de distillation solaire et la technique d’infiltration-percolation, impliquant un
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systeme de filtre multicouche. Des adsorbants naturels et moins couteux ont été employés afin
d’améliorer la capacité du massif filtrant a retenir la matiére polluante des margines comme le
charbon de bois, les coquilles d’huitres et 1’écorce d’argan. En effet, plusieurs travaux ont fait
I’objet d’un traitement des margines par ce systéme en déterminant I’efficacité de traitement
par des mesures de la concentration de la matiere polluante avant et apres traitement (Achak et
al., 2009; Herradi et al., 2017; Benamar et al., 2020; Alaoui et al., 2022). Cependant, dans la
littérature, peu de travaux ont traité le phénomene de transfert des margines dans les colonnes
d’infiltration-percolation (Lissaneddine et al., 2022; Seferou et al., 2013). Dans cette étude, on
s’intéressera d’abord aux phénomeénes d’écoulement de 1’eau dans les colonnes d’infiltration-
percolation. Ensuite, on étudiera les mécanismes intervenants lors du transfert des composés
phénoliques des margines a travers le milieu poreux en comparaison avec la molécule d’eau
comme traceur. L’effet de la stratification sur les mécanismes d’écoulement de 1’cau et du
transfert des margines est eétudié en comparant les données expérimentales ainsi que celles
obtenues par la modélisation en utilisant un modele de transport, connu sous le nom modéle
MIM (Mobile IMmobile). Le couplage du systéme d’infiltration-percolation avec le systeme
de la distillation solaire a été également étudié, tout en comparant les résultats de chaque

technique séparément.

Les différents travaux réalisés au cours de cette these sont présentés dans ce manuscrit

sous forme de quatre chapitres :

Le premier chapitre est dédi¢ a 1’état d’art sur la situation oléicole internationale, les
effluents liquides issus de 1’extraction de I’huile d’olive et leur caractérisation ainsi que leur
impact sur I’environnement. Les principaux procédés de traitement de ces margines sont
¢galement abordés, tout en détaillant les techniques d’infiltration-percolation et la distillation
solaire. La fin de ce chapitre est consacrée a la description des principales lois régissant le

transfert de solutés réactifs et non réactifs dans les milieux poreux, ainsi que les modéles utilisés.

Le deuxieme chapitre aborde 1’étude de la dépollution des margines par la technique
d’infiltration-percolation, en commencant par la caractérisation physico-chimique des trois
types des margines utilisées (margines brutes, margines diluées avec les eaux usées, margines
prétraitées avec la chaux). Ensuite, le suivi de la dynamique et la biodégradation de la matiere
organique totale, des polyphénols et des nutriments apres percolation a travers le massif filtrant

est évalué.
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Le troisiéme chapitre consiste a investiguer les mécanismes de transport des polyphénols
dans les colonnes d’infiltration-percolation. Pour ce faire nous avons dans un premier temps
¢tudié 1’écoulement de I’eau a ’aide des tests de tracage a 1’échelle de laboratoire et ensuite la
modélisation des données experimentales a été réalisée via I’emploi des modeéles d’écoulement
et de transport en milieu poreux. Ensuite, le transfert des polluants (margines) a été étudié a
I’échelle de colonne de laboratoire. Ainsi, le suivi du transport des polyphénols, comme
molécules caractéristiques des margines, a été étudié dans des systémes de filtres multicouches.
L’effet de la stratification des filtres et de la vitesse d’écoulement sur le transfert des polluants
ont été réalisé en employant des techniques d’injection et de suivi des polluants réactifs en
milieux poreux. La modélisation descriptive des données expérimentales a permis d’¢élucider
les mécanismes de transport et d’interaction des margines avec les systémes de filtres et

d’étudier les performances des filtres multicouches.

Le quatrieme chapitre présente les résultats obtenus lors du couplage du systeme de la
distillation solaire avec le systéme d’infiltration-percolation tout en comparant les résultats de

chaque technique séparément.

Enfin, une conclusion générale qui récapitule les principaux résultats obtenus au cours de
ce travail ainsi que des recommandations et des perspectives pour une éventuelle amélioration

des procédés étudiés est proposeée.
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Chapitre I : Synthese bibliographique
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Situation oléicole internationale

1.1  Secteur oléicole a I’échelle mondiale

L’olivier est cultivé dans 47 pays dans le monde (COI, 2015) et occupe une superficie de
plus de 10 millions hectares (Messineo et al., 2020). Le centre oléicole international (COI) a
estimé une production mondiale d’huiles d’olive a 3,38 millions de tonnes durant la saison de
2017/2018. Durant les 3 années suivantes, la production mondiale de cette matiere a connu une
diminution remarquable pour atteindre 3,26 millions tonnes en 2019/2020. Cette activité se
concentre principalement dans les pays du pourtour méditerranéen qui détiennent 94% de la
production mondiale d’huile d’olive, 96% du marché d’exportation et 72% de la consommation
de ce produit naturel. En 2019/2020 le pourcentage de production d’huile d’olive par ces pays
atteint 96,6% (Tableau 1.1) (COI, 2022).

I Pays UE
B Pays Med hors UE

B Autre

Autre
3.4%

Pays Med hors UE
37.8%

Pays UE
58.8%

Figure 1.1: Pourcentage de production d'huile d'olive dans les pays méditerranéens en
2019/2020

La production européenne prend la téte avec une production de 1,9 million de tonnes
durant la saison 2019/2020. L’Espagne est en premiére place avec un taux de production de
1,12 million de tonnes d’huile d’olive par an, ce qui présente 34.5% de la production mondiale,
suivie par I’Italie et la Grece (Figure 1.2) (Tableau 1.1). Ces pays sont suivis par la Tunisie, la
Turquie, le Maroc, 1’Algérie, la Syrie et les autres pays méditerranéennes hors 1’union
européenne qui produit plus de 1,2 million de tonnes d’huile d’olive durant la saison de
2019/2020, alors que le reste du monde produit 3,4% qui correspond a 114 000 tonnes d’huile
d’olive (COI, 2022).
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Autre
Syrie 9.1%

3.6%

Turquie
7% Espagne

Tunisie
13.5%
Maroc |
4.4% Greece
Algérie A%
3.90, Portugal Italie 8.4%
: 4.3% 11.2%

B Espagne

I Greece
B italie

I Portugal

[ Algérie
[ Maroc
[ Tunisie
I Turquie
I syrie
I Autre

Figure 1.2: Pourcentage de production d'huile d'olive dans le monde en 2019/2020.

Tableau I.1: Production d'huile d'olive en 1000 Tonnes selon le conseil oléicole international (COIl

Pays

Espagne
France
Grece

Italie
Portugal
TOTAL UE

Albanie
Algérie
Egypte
Jordanie
Liban
Libye
Maroc
Palestine
Tunisie
Syrie
Turquie
Pays Med hors UE

TOTAL

2021).

2015/16 2016/17 2017/18 2018/19
1403,3 1290,6 1262,2 1789,9
5,4 33 6,2 58
320 195 346 185
474.6 182,3 428,9 173,6
109,1 69,4 134,8 100,3
23244 1752 2188,3 2263,7
10 115 11 12,5
82 63 82,5 97
16,5 30 39,5 41
29,5 20 21 21
23 25 17 17,5
18 16 18 16
130 110 140 200
21 20 19,5 15
140 100 325 140
110 110 100 154
150 178 263 1935
748 701,5 1053,5 921,5
31765 2561,5 3379 3304

2019/20

2020/21

(Provisoire)
1125,3 1389
34 4,5
275 275
366,5 2735
140,5 100
1919,9 2051,2
11,5 13
126 70,5
40 30
34,5 24,5
14 26
17 16,5
145 160
39,5 14,5
440 140
118 115
230 210
12345 832
3266,5 3010

2021/22
(prévisionnel)

1300

4,6

225

315

120

19741

11,5
98

20

22
21,5
16,5
200
27
240
105,5
2215
999,5
3098,5
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.2  Secteur oléicole a I’échelle nationale

Au Maroc, la moyenne annuelle de production d’olive sur la période 2003-2007 ne
dépassait pas les 549 000 tonnes (COI, 2022), alors qu’entre 2016 et 2019 la production s’est
élevée pour atteindre 1 414 000 tonnes. Cela s’explique par la grande extension de la superficie
de culture d’olive qui est passée de 600 000 ha en 2005 a 840 000 ha en 2011 a 1 073 000 ha
en 2019 ainsi qu’une amélioration du rendement a I'hectare qui est passé de 0,9 tonnes sur la
période 2003-2007 & 2,1 tonnes en 2019. La production d’huile d’olive a plus que doublé en
passant de 66 000 tonnes entre 2003 et 2007 a 142 000 tonnes en moyenne entre 2015 et 2019.

Cette période a €té caractérisée aussi par une augmentation de la production des olives de
table qui passe de 88 000 tonnes entre 2003-2007 a 116 000 tonnes entre 2016-2019. Quant
aux exportations, elles ont grimpé de 17 000 tonnes a 31 000 tonnes pour I’huile d’olive et
I’huile de grignon d’olive et de 58 000 tonnes a 88 000 tonnes pour les olives de table. Entre
2015 et 2019, les exportations de ces deux produits ont génére plus de 2 milliards de Dirhams
de chiffre d’affaires annuel, soit 700 millions de Dirhams de plus que durant la période 2003-
2007. (Ministére de 1’agriculture Maroc « 2020 »)(“Filiére oléicole | Ministére de I’agriculture,”

2020).

Il. Procédés d’extraction d’huile d’olive

L’extraction d’huile d’olive ou appelé aussi la trituration des olives est assurée par deux

types d’huileries : les huileries traditionnelles et les huileries modernes.

Les huileries traditionnelles ont une capacité de trituration qui ne dépasse pas les 10 tonnes
par jour. Elles se caractérisent par une production annuelle qui varie entre 150 000 et 200 000
tonnes par an, et un rendement assez faible de 15 litres d’huile par 100 kg d’olives triturées
(Essahale et Lahcen, 2015).

Les huileries modernes ou semi-modernes ont une capacité de trituration supérieure a celle
des huileries traditionnelles, puisqu’elles ont une capacité de trituration de 35 tonnes par jour

en moyenne, et un rendement d’extraction beaucoup plus €levé.

Ces deux procédés sont précédés par 3 étapes principales : le nettoyage, le broyage et le

malaxage.

> Le nettoyage du fruit a pour objectif d’éliminer les feuilles, les brindilles et les saletés
des olives a I’aide d’un flux d’air puissant. Par la suite, ces olives sont lavées par un courant
d’eau (Benlemlih et Ghanam, 2012).
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» Le broyage sert a broyer les cellules d’olives et faire sortir les gouttelettes d’huile
contenues dans leurs vacuoles. Pratiquement, il est impossible de broyer toutes les cellules, et
par conséquent, il est impossible d’extraire toute 1’huile qu’elles contiennent. En outre, la
présence d’une pseudo-membrane qui entoure les gouttelettes d’huile garde ces derniéres dans
un état stable d’émulsion. Pour ces raisons, une étape de malaxage est une opération nécessaire

au cours de I’extraction d’huile d’olive (Benlemlih et Ghanam, 2012).

Afin d’augmenter le rendement d’extraction et briser 1’émulsion huile/eau, I’étape de
malaxage vise a renforcer 1’effet de croisement et d’uniformiser la pate ainsi que la formation
des gouttelettes d’huiles encore plus volumineuses (Benlemlih et Ghanam, 2012). Aprés ces
¢tapes, la séparation de la phase liquide et de la phase solide est réalisée soit a I’aide des
procédés d’extraction en discontinu (systéme a presses), soit par des procédés d’extraction en

continu (systéme de centrifugation).

1.1 Procédé d’extraction en discontinu (systéme a presses)

C’est un systeme classique d’extraction d’huile d’olive, ou le broyage et le malaxage se
font sous des meules. Apres une demi-heure de broyage, la pate obtenue est composée du
grignon et du mout a base des margines et d’huile (Gharbi, 2015). La séparation des deux
phases solide et liquide se fait par simple pression, alors que I’huile est séparée des eaux de
végétation (margines) soit par décantation naturelle soit par un systéme de centrifugation
(Figure 1.3) (Benlemlih et Ghanam, 2012).

Récemment, 1’extraction par pression est effectuée par un systéme de presse hydraulique
avec une pression qui peut atteindre jusqu’a 400 bars. Ce systéme fonctionne par un mode
d’augmentation progressive de la pression jusqu’a sa valeur maximale qui est obtenue apres 45
a 60 min et qui maintient pendant 10 a 20 min (Benlemlih et Ghanam, 2012). Ce procédé
présente plusieurs avantages, en particulier du point de vue de la faible quantité¢ d’eau
consommee lors de I’extraction, ce qui engendre un volume réduit de rejet liquide (margines)

et rejet solide (grignon) avec une teneur faible en humidité.
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Défoliation
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Figure 1.3: Extraction de [’huile d’olive par le systéme de presse traditionnel.

Eau

11.2 Procédés d’extraction en continu (systemes de centrifugation)

Ces procédés sont baseés sur le principe de la séparation des différents composeés de la pate
(grignon + huile + margines) en fonction de leur densité par 1’application d’une force
centrifugeuse. On peut distinguer deux types de procédés d’extraction d’huile d’olive en

continu : procédés continus a trois phases et procédés continus a deux phases.

11.2.1 Procédé continu a trois phases

C’est un systéme avec deux centrifugations (horizontale et verticale). Aprés le broyage des
olives a I’aide des marteaux ou des disques, la pate passe au malaxage ou une quantité¢ d’eau
de 1,1 m3 est ajoutée pour chaque tonne d’olive pour favoriser la séparation et augmenter le
rendement de I’extraction (Benlemlih et Ghanam, 2012). Par la suite, la pate formée passe dans
une centrifugeuse horizontale afin de séparer a la fois la partie solide (grignon) des eaux de
végétation (margines) de I’huile. Pour bien assurer la purification de 1’huile et aussi récupérer
les gouttelettes d’huile qui passent dans les margines, une centrifugation verticale prend place

pour effectuer cette tache (Figure 1.4) (Benlemlih et Ghanam, 2012).
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11.2.2 Procédé continu a deux phases

C’est un procédé qui réduit considérablement les eaux de végétation produites. Ce procédé
est connu aussi sous le nom de procédé écologique puisqu’il ne nécessite pas I’ajout de 1’eau.
Le principe de ce procédé est d’effectuer une centrifugation horizontale avec une vitesse assez
élevée, pour assurer le passage de la plus grande partie des eaux de végétation vers la partie
solide en générant le grignon humide, et d’autre part d’assurer la bonne séparation d’huile

(Figure 1.4).

L Défoliation |
__
L Lavage |

Eau e  Broyage/Malaxage

A
[
Eau Centrrfugatlun Honzontale I Centrifugation Horizontale J

1
_I_ |

Eau —P Centrifugation verticale

1
I |

@ B .

Figure 1.4: Extraction de [’huile d’olive par le systéeme moderne en continu

I11.  Sous-produits de I’industrie oléicole

Laprocédure d’extraction d’huile d’olive est accompagnée d’une production de deux sous-
produits : i) solide nommeé les grignons et ii) liquide nomme les eaux de végétations ou les
margines. La quantité produite de ces sous-produits se differe en fonction de la méthode
d’extraction utilisée. Dans le cas d’un systéme de presse, 1 tonne d’olive génére en moyenne
450 litres des margines et 330 Kg de grignons dont I’humidité varie entre 25 et 30 %. Cependant,
pour le systéme d’extraction a trois phases, cette méme quantité d’olives produit entre 650 et
1400 litres des margines et 550 Kg de grignons avec une humidité variant entre 50 et 60 %.
Quant a la chaine continue a deux phases, elle génére entre 650 & 700 Kg de grignons avec une
humidité d’environ 68 % (Ben Rouina et al., 2016).
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I11.1 Résidus solides de I’industrie oléicole : Grignons

Les grignons sont constitués de pulpes et des noyaux d’olives. Ces grignons ne présentent
aucun effet polluant sur I’environnement, bien au contraire, ils sont destinés non seulement a
I’alimentation des animaux, au compostage, ou a la production d’huile de grignon d’olives
(Benyahia et Zein, 2003), mais également, ils sont utilisés comme des combustibles pour les

chaudiéres, les cimenteries et les fours en raison de leur pouvoir calorifique important.

111.2 Résidus liquides de I’industrie oléicole : Margines

« Margines » est le mot courant appelé par les francophones qui signifie les eaux de
végétation ou les rejets liquides issus de I’extraction d’huile d’olive. Ces margines sont
caractérisées par une forte charge en matiere organique et plus particuliérement en polyphénols.
La quantité des margines produites annuellement a été estimée entre 25 et 40 millions m®
(Vayenas, 2011). La quantité des margines produites dépend essentiellement du procédé
d’extraction utilisé. Les unités modernes qui utilisent les systémes de centrifugation produisent
presque 1 tonne des margines a une demande chimique en oxygéne (DCO) allant de 45 a 200
kgO:2 pour chaque tonne d’olive trituré. En revanche, les margines produites par les unités
traditionnelles qui utilisent le systéme de presse sont de I’ordre de 500 a 600 kgO2/tonne d’olive
traitée avec une DCO allant de 100 a 390 kgO2/tonne des margines (Achak et al., 2008). Le
rejet direct de ces margines sans traitement préalable dans le milieu naturel inhibe le
développement des plantes et des micro-organismes et peut aussi modifier les propriétés du sol

et méme peut contaminer la nappe phréatique.

111.3 Composition chimique des margines

La composition chimique des effluents liquides oléicoles dépend principalement du
systéme d’extraction utilisé pour la trituration d’huile d’olive, puisque le systéme moderne de
centrifugation génere plus de margines avec une faible charge en matiere polluante. Quant au
systéme traditionnel, il produit moins des margines du point de vue quantité, mais trés chargées
en matiere polluante du point de vue concentration. D’autres parametres peuvent aussi
influencer la composition des margines, notamment la qualité et le degré de maturité des olives
(Fiorentino et al., 2003). En outre, le composant majeur des margines est 1’eau, a un
pourcentage de 83% et qui peut atteindre 94%. Le pourcentage de la fraction organique est
entre 3,5% et 15 % et la fraction minérale entre 0,5 % et 2% ( Rahmanian et al., 2014; Messineo
et al., 2020).
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111.3.1 Fraction organique

La fraction organique des margines est divisée en deux parties : la partie insoluble qui se
compose des matiéres en suspension et colloides provenant des débris et des fractions de pulpe
d’olive, et une partie soluble constituée des composés phénoliques, des sucres, des acides

organiques, des composés azotés et des lipides (Ursinos et Padilla, 1992).

111.3.1.1 Composés phénoliques

Les composes phénoliques sont des composés qui ont un cycle aromatique, et se difféerent
par le nombre des groupements hydroxyles libres attachés au cycle ou engagés dans une autre
fonction ester ou éther. Ces polyphénols proviennent de I’hydrolyse enzymatique des glucoses
et des esters de la pulpe d’olive au cours du procédé d’extraction d’huile d’olive. La grande
polarité des composées phénoliques explique leur présence en grande quantité dans I’eau et en
faible quantité dans I’huile (Benlemlih et Ghanam, 2012). La teneur en polyphénols qui passe
dans les margines peut atteindre 24 g/L (Rahmanian et al., 2014). On peut distinguer entre 2

types des phénols : les phénols libres (monomeres) et les composées phénoliques (polymeres).

- Monomeres aromatiques

Ce groupe représente les structures chimiques les plus simples ayant un nombre de carbone
de C6 a C15. Cette catégorie regroupe les acides et les alcools phénoliques (Dermeche et al.,
2013). Les principaux acides phénoliques identifiés dans les margines sont : ’acide caféique,
I’acide coumarique, I’acide protocatéchuique, 1’acide vanillique (Bertin et al., 2011), I’acide
vératrique, 1’acide 3,4,5-triméthoxybenzoique (Ranalli, 1991), I’acide syringique, 1’acide
gallique, 1’acide ferulique (Bertin et al., 2011) et I’acide trans-cinnamique (Deeb et al., 2012).
Par ailleurs, I’hydroxytyrosol et le tyrosol sont les alcools phénoliques les plus répandus dans

les margines, avec des teneurs allant jusqu’a 1 g/L d’hydroxytyrosol (Caporaso et al., 2018).

- Polymeéres aromatiques

C’est le groupe des composés phénoliques ayant une structure plus ou moins complexe,
avec une masse moléculaire plus élevée comprise entre 500 et 3000 Da, notamment les
secoroides tels que 1’oleuropéine et ses dérivés, ou les flavonoides comme 1’apigénine,
hespéridine, cyanidine flavone, anthocyanes et quercétine (Dermeche et al., 2013; Rahmanian et
al., 2014). Les tannins hydrolysables et les tannins condensés sont aussi identifiés comme des

polymeres aromatiques de la fraction organique des margines.
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Les polyphénols sont des composés antioxydants. Cette propriété participe a la stabilité de
I’huile par piégeage des radicaux libres par auto-oxydation des métaux de transition comme
I’ions ferreux (Benavente-Garcia et al., 2000, Graille, 2003, Yangui et Abderrabba, 2018).

111.3.1.2 Sucres
Une partie considéerable des polysaccharides solubles passe dans les margines lors de
I’extraction d’huile d’olive, dii a leurs solubilités dans la phase aqueuse plus que dans la phase
huileuse, alors que les polysaccharides insolubles passent dans les grignons et les pulpes
d’olive. Selon Aggoun et al., (2016), la teneur en sucre total dans les margines varie entre 0,3
et41 g/L.

L’analyse qualitative des sucres existant dans les margines révele la présence du glucose
majoritairement suivie par le galactose, arabinose, rhamnose, et 1’acide galacturongqiue. les pectines
sont aussi identifiées dans les margine a savoir I’arabinane, galactane qui sont des composés qui
possédent des propriétés fonctionnelles comme gélifiant, utilisé généralement dans 1’industrie

agroalimentaire (Nadour et al., 2015).

111.3.1.3 Lipides
La teneur des lipides dans les margines varie principalement en fonction de la méthode
d’extraction utilisée. Puisque les systémes traditionnels permettent le passage d’une fraction
d’huile vers la partie aqueuse, la teneur en lipides est estimée a 9 g/L. En revanche, pour le procédé
continu a trois phases la concentration des lipides est tres faible, d0 a la bonne séparation de la
phase huileuse et aqueuse par ce systéme. Puisque la plupart des huileries s’orientent plus vers les
systemes modernes, la teneur des lipides dans les margines est estimée entre 0,03 % et 1,1 %

(Rahmanian et al., 2014).

Il faut mentionner que le passage d’une teneur importante des lipides dans les margines
engendrent plusieurs difficultés de traitement de ces effluents par filtration membranaire et rend
I’évaporation naturelle des bassins d’évaporation plus limitée puisque ces lipides forment une
couche huileuse imperméable a la surface du bassin, ce qui limite le passage de 1’oxygéene et des

rayonnements solaires (Ahmed et al., 2019).

111.3.1.4 Acides organiques
Les margines sont caractérisées par un pH acide dd a la présence des acides organiques,
notamment I’acide lactique, malique, malonique, fumarique et 1’acide glycérique qui a une
teneur qui varie entre 0,5 et 1,5 % (Aissam et al., 2007; Sounni, 2021). Il convient de

mentionner que la concentration des acides organiques dans les margines peut varier en
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fonction de nombreux facteurs, tels que le processus de production, la variété d'olives utilisée

et les conditions de stockage.

I11.3.1.5 Composes azotés
Les composes azotés existants dans les margines se présentent sous forme de protéines et
des acides aminés. Selon Aggoun et al., (2016), la concentration en azote total varie de 25,4
mg/L jusqu’a 2900 mg/L. L’acide aspartique, 1’acide glutamique, la proline et la glycine sont

parmi les acides aminés qui existent dans les margines (Capasso et al., 2002; Ranalli, 1991).

111.3.2 Fraction minérale

Les margines se caractérisent par une teneur significative en sels minéraux (Ranalli, 1991),
dont 80 % de ces sels sont solubles (phosphates, sulfates et chlorures) et 20 % sont insolubles
(carbonates et silicates). Selon Ursinos et Padilla, (1992), les éléments les plus représentatifs
dans les margines sont le potassium (47 %), les carbonates (21 %), les phosphates (14 %) et le
sodium (7 %). Le tableau 1.2 représente la concentration des minéraux et métaux lourds
existants dans les margines en fonction de la méthode d’extraction utilisée. Les résultats du
tableau montrent que les margines provenant des systemes d’extraction modernes sont moins
concentrées en minéraux a cause de la grande quantité d’eau utilisée durant le processus de

[’extraction.

Le phosphore existe dans les margines sous différentes formes, soit sous forme
d’orthophosphate et de polyphosphate a I’état dissous soit en suspension. Le phosphore est un
élément nécessaire a la fertilisation du sol et la croissance des plantes, alors que sa présence a
une forte teneur dans les milieux aquatiques peut favoriser la croissance des algues et créer le
phénomene d’eutrophisation des eaux. En revanche, I’existence d’autres éléments aussi
fertilisants comme le potassium a conduit plusieurs chercheurs a valoriser les margines dans le

domaine agricole comme une source fertilisante (Aggoun et al., 2016).
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Tableau 1.2: Valeurs minimales et maximales des minéraux et métaux lourds des margines selon le
systeme d’extraction (Sounni, 2021)

Elément Procédé d’extraction de I’huile d’olive
Pression Centrifugation

K* (mg/L) 1500 -5000 630-2500
Ca?" (mg/L) 54 - 408 47-200
Na* (mg/L) 38 -285 18-124
Mg?* (mg/L) 90 - 336 60-180
Fe?* /[Fe®* (mg/L) 16,48 -86,40 8,80-31,50
Mn?* (mg/L) 2,16 -8,90 0,87-5,20
Cu?* (mg/L) 1,10- 4,75 1,16-3,42
Zn?* (mg/L) 1,60-6,50 1,42-4,48
Pb?* (ng/L) 0,40- 1,85 0,35- 0,72

111.3.3 Caractérisation physico-chimique des margines

La caractéristiques physico-chimique des margines dépend de plusieurs facteurs, qui se
manifestent par le type des olives, le degré de leur maturation, les systemes de culture, la
pratique de salage pour la conservation des olives, les conditions climatiques et les procédés

utilisés pour I’extraction de I’huile d’olive (Esmail et al., 2014).

Les margines sont caractérisées par un pH faible qui varie entre 4,2 et 5,9 (Assas et al.,
2002; Zaier et al., 2017), avec une acidité qui augmente en fonction de la durée de stockage.
Ceci est da aux présences d’une forte charge d’acide organique comme les acides phénoliques
et les acides gras (Elabdouni et al., 2020). Pendant la période de stockage, les réactions d’auto-
oxydation et de polymérisation transforment les alcools phénoliques en acides phénoliques.
Les margines sont aussi caractérisées par une conductivité aussi élevée qui peut atteindre 13
mS/cm (Zaier et al., 2017). Cette forte conductivité est due principalement a la richesse des
margines en sels minéraux ainsi que la pratique de salage lors du processus de conservation
des olives (Ouzounidou et al., 2010; Bouknana et al., 2014; Elabdouni et al., 2020). Les
margines sont connues par leur forte teneur en matiére organique avec une DCO et DBOs qui
peuvent atteindre 286,3 et 86,7 gO2/L respectivement (Zaier et al., 2017), ainsi que la matiere
en suspension (MES) qui varie entre 9,4 et 18,2 g/L (Zaier et al., 2017).
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V.

Problematiques environnementales des margines

Les margines non traitées présentent un probléme écologique tres inquiétant qui exige leur
traitement ou une gestion bien spécifique avant de les évacuer dans I’environnement. En
pratique, les industries oléicoles rejettent directement ces effluents dans les milieux naturels,
sans aucun traitement, ce qui provoque un impact néfaste sur les différents systemes récepteurs

terrestres et aquatiques (Benyahia et Zein, 2003).

IV.1 Impact des margines sur le sol

Le sol est un milieu qui nécessite la présence de la matiére organique pour former les
complexes argileux—humiques qui favorise la croissance des plantes. Alors que 1’application
des margines sur le sol avec des teneurs élevées peuvent I’affecter négativement a cause de la
présence des composés phénoliques toxiques dans cet effluent. Mekki et al., (2006) ont montré

que le pouvoir respiratoire du sol diminue si le taux d’amendement des margines dépasse les

50 m3/ha/an.

Par ailleurs, 1’application des margines directement sur le sol permet aux composés
phénoliques de s’infiltrer vers les couches les plus profondes du sol. En effet, les composés
phénoliques qui se caractérisent par un poids moléculaire plus faible migrent plus
profondément que celles qui ont un poids moléculaire élevé. Ceci a deux explications : soit les
polyphénols sont adsorbés par le sol et les monomeres passent plus profondément par
infiltration, soit les monomeéres sont facilement dégradables par les bactéries aérobies qui se
trouvent a la surface du sol (Mekki et al., 2006).

L’épandage des margines sur le sol n’a pas d’effet significatif sur son pH grace aux
carbonates qui neutralisent 1’acidité des margines. Ces carbonates (CO3) deviennent des
bicarbonates (HCO3), qui s’accumulent plus profondément dans le sol (Mekki et al., 2006). En
outre, plus la quantité des margines utilisées pour 1’arrosage du sol augmente, plus la salinité
du sol devient de plus en plus élevée a cause des ions de sodium, de chlorure et de sulfate
provenant des margines, et a long terme la structure du sol change et devient saline ce qui peut
affecter sa fertilité (Mekki et al., 2006, 2007). L’application des margines sur le sol entraine
également des changements de son activité microbienne. Ces changements se manifestent par
un déséquilibre dans le nombre des microorganismes nitrifiant et dénitrifiant entrainant un
déséquilibre dans le cycle d’azote qui est indisponible pour la nutrition des plantes (Achak et
al., 2009).
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IV.2 Impact des margines sur la nappe et les cours d’eaux

Les margines sont le plus souvent rejetées dans les cours d’eau, sans aucun traitement
préalable et altérent fortement la qualité de ces eaux de surface. La tres forte charge en matieres
organiques empéche ces eaux de s’auto-épurer et la pollution peut s’étendre sur de tres longues
distances (Benyahia et Zein, 2003).

Une étude de Boukhoubza et al., (2008) sur la qualité des eaux souterraines des puits qui
se trouve a la proximité des huileries modernes ou semi-modernes a montré que 1’eau des puits
qui se situe en aval des huileries a été contaminée par le stockage des margines dans les bassins
voisins. Ces eaux deviennent pauvres en oxygene dissoute a cause de la forte contribution de
la matiére organique des margines et spécifiquement les polyphénols issus de ces effluents.
L’ammonium qui représente une forte toxicité pour la vie aquatique, méme a trés faible
concentration, a été aussi présent dans ce secteur. En effet, Boukhoubza et al., (2008) ont
constaté aussi I’absence des micro-organismes (coliformes fécaux) dans ces eaux, a cause de
la sensibilité de ces bactéries a la forte charge organique et du pouvoir antimicrobien que les

margines possédent et par conséquent I’inhibition du phénoméne d’autoépuration des eaux.

V.3 Impacts des margines sur les plantes

Les composeés phénoliques sont les responsables majeurs de la phytotoxicité des effluents
liquides des huileries d’olive. Les margines possedent un pouvoir phytotoxique a cause de ces
composés phénoliques et leur utilisation pour 1’arrosage inhibe la germination des grains de

tomate, luzerne, radis et des navets (El Herradi et al., 2018).

El Hassani et al., (2009) ont montré qu’un contact prolongé des margines avec les boutures
de menthe verte permettrait aux substances phytotoxiques (tels que les phénols, les acides
organiques et les graisses) d'affecter la structure de la membrane et de modifier ses fonctions,
notamment l'efficacité et la stabilité métaboliques. Ainsi, I'utilisation de ces margines pour
I’arrosage des boutures de menthe récemment plantées peut réduire la qualité et le rendement
de quelques huiles essentielles de ces menthes. Une étude d” El Hadrami et al., (2004) a montré
une réduction de la germination et la croissance des plantes de mais, du blé, et du pois chiche

qui ont été irriguées par les margines par rapport a celles irriguées par I’eau douce.

En effet, les composés phénoliques ne sont pas les seuls responsables du pouvoir
phytotoxique des margines, parce que cet effet persiste méme apres 1’extraction des composés
phenoliques (Capasso et al., 1992), alors que la richesse de ces margines en acides gras, en

métaux lourds et en sels minéraux peuvent aussi provoquer cet effet. Cependant, Herradi et al.,
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(2017) ont montré que I’utilisation des margines traitées dans l'irrigation est prometteuse par
rapport aux €léments fertilisants qu’elles contiennent et comme source hydrique pour le
développement des plantes dans des régions agricoles ou le besoin en eau est ressenti. Dans ce
sens, plusieurs études ont été réalisées afin de rendre ces margines plus utilisables dans le

domaine agricole.

V. Procédés de traitement des effluents de I’industrie oléicole
Etant donné les préoccupations environnementales liées aux déchets liquides oléicoles et
a leur production annuelle considérable, leur gestion et leur stockage sont devenus
extrémement complexes. Par conséquent, de nombreux chercheurs se sont engagés a trouver
des solutions et des techniques de traitement afin de réduire leur impact polluant ou de les

rendre utilisables dans d'autres domaines.

Dans cette optique, divers procédés ont été développés et regroupés en trois grandes
catégories : procédés physiques, chimiques et biologiques afin de traiter ces effluents. Ces

catégories peuvent étre utilisées de maniere indépendante ou combinée entre elles.

V.1 Procédés physico-chimiques
V.1.1 Filtration membranaire

La microfiltration, I’ultrafiltration, la nanofiltration et ’osmose inverse sont des procédés
de traitement des eaux par filtration sur membrane pilotée par pression hydraulique. Les
membranes semi-perméables utilisées retiennent les contaminants de taille supérieure a celle
des pores en laissant passer uniquement le perméat purifié. Ces techniques ont I’avantage d’étre
sélectives et ne nécessitent pas beaucoup d’énergie. Cependant, 1’utilisation de ces méthodes
n’est pas adaptée aux effluents liquides qui sont trés chargés en matiere polluante a cause du
phénomene de colmatage des membranes, ainsi que du co(t trés élevé des membranes et leurs
maintenances (El-Abbassi et al., 2014).

V.1.2 Coagulation-floculation

C’est une technique trés utilisée pour le traitement des eaux. Elle est basée sur le principe
de la déstabilisation de la charge négative des particules colloidales afin de favoriser leur
agglomération et de permettre leur décantation par 1’ajout d’un coagulant comme le chlorure
ferrique FeCls, le sulfate d'alumine Al>Os ou la chaux CaO. Généralement apres coagulation, il
y a I’étape de floculation qui consiste a ajouter un floculant qui favorise le contact entre les
colloides déstabilisés, pour former des flocs plus denses et volumineux, afin de faciliter la

décantation et la séparation des boues de 1’eau épurée (Zhao et al., 2021).
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L’utilisation de cette technique pour le traitement des margines a donné des résultats
satisfaisants. Sbai et Loukili., (2015) ont trouvé un taux d’abattement de 42%, 58%, 22%, et
83% pour la DCO, les matieres en suspension (MES), les polyphénols et la turbidité
respectivement, en utilisant le sulfate d’aluminium comme coagulant. Achak et al., (2008) ont
aussi utilisé cette technique pour le traitement des margines d’une unité moderne par la chaux.
Les résultats obtenus montrent un taux d’abattement de 75 %, 50 %, 43 % et 50 % pour les
polyphénols, les MES, la DCO et la coloration respectivement. Selon les mémes auteurs, la
combinaison de la chaux et le sulfate d’aluminium a permis d’augmenter la performance de
traitement des MES, la coloration, la DCO et les polyphénols a 71 %, 61 %, 38 % et 54 %

respectivement.

V.1.3 Adsorption

L’adsorption est un phénomene d’interface, pouvant se manifester entre un solide et un
gaz ou entre un solide et un liquide. Cette technique est utilisée comme un traitement tertiaire
pour I’élimination des matiéres organiques. Dans ce procédé, les molécules sont adsorbées a la
surface d’un solide soit par I’intermédiaire des liaisons faibles de type Van Der Waals dans le
cas d’adsorption physique, soit par des liaisons chimiques de type ionique qui s’établissent
entre cations (ou anions) et charges négatives (ou positives) de surface ou par des liaisons

covalentes.

La physisorption résulte de la formation des liaisons électrostatiques de Van Der Waals
entre ’adsorbant et I’adsorbat. Elle est considérée comme un processus réversible et rapide et
ne conduit pas a une modification des caractéristiques chimiques de molécules adsorbées. Si la
force d’interaction mise en jeu est entre 5 et 40 KJ/mol, I’énergie d’adsorption est considérée
comme faible et dans ce cas la désorption se fait facilement et peut étre totale. En revanche, si
I’énergie d’adsorption dépasse 80 KJ/mol, la désorption devient difficile. En outre, la
physisorption peut se faire en monocouche et/ou en multicouches (Edeline., 1998; Elayadi., et
al 2020)

La chimisorption est considérée comme une adsorption irréversible et lente. Elle résulte
de la formation des liaisons chimiques ioniques ou covalentes, et elle s’accompagne d’une
modification de la répartition des charges électroniques de la molécule adsorbée.
Contrairement a la physisorption, la chimisorption ne se fait qu’en monocouche a cause des
liaisons de valence entre l’adsorbant et 1’adsorbat qui exclut la possibilit¢ d’avoir des

multicouches (Edeline., 1998; Elayadi., et al 2020).
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V.2 Procédés thermiques

V.2.1 Evaporation naturelle

Le principe de cette méthode est de stocker les margines dans des fosses avec une
profondeur de 0,7 a 1,5m. Elles sont ensuite séchées pendant plusieurs semaines a plusieurs
mois a I’air libre. Le bon fonctionnement de cette technique dépend de la vitesse du vent, du
degré d’ensoleillement et de I’humidité de 1’air. Pendant le séjour de ces rejets dans le bassin
d’évaporation, une épuration biologique se lance en paralléle a 1’aide des bactéries et des
levures qui peuvent résister a 1’acidité des margines et la présence des polyphénols. Les
parametres qui controlent cette épuration sont le pH, le nombre et le type des microorganismes
et la quantité de la matiére organique qui existent dans ces rejets (Jarboui et al., 2010). Les
inconvénients de cette méthode se manifestent par les odeurs nauséabondes dégagées. La
formation d’une pellicule lipidique étanche a la surface des margines peut entraver la

pénétration de la lumiére et de I’oxygéne et limiter 1’évaporation naturelle (Jarboui et al., 2010).

V.2.2 Evaporation forcée

Le principe de cette technique est d’introduire des panneaux évaporatifs dans les bassins
d’évaporation pour accélérer 1’évaporation. Ce procédé est appliqué si la température est
supérieure a 10°C et le taux d’humidité est supérieur a 80%. Les inconvénients de cette
technique sont le dégagement des odeurs nauséabondes, ainsi que 1I’évaporation des composés
organiques et une éventuelle mise en suspension d’aérosols s’il y a du vent, en plus de sa

consommation énergétique.

V.2.3 Incinération

Ce procédé¢ permet d’évaporer d’abord la phase aqueuse des margines et ensuite
d’incinérer les maticres organiques y présente a haute température. Ces dernieres ont le pouvoir
calorifique considérable et cédent ainsi la chaleur nécessaire a I’incinération. Les margines sont
nébulisées a 1’aide d’une buse spéciale, et introduites dans un four ou elles seront évaporées et
le résidu solide sera transformé en cendres avec production de chaleur. L’énergie nécessaire au

systéme est obtenue par combustion de grignon (Aissam et al., 2007).

V.3 Procédés biologiques
V.3.1 Traitement aérobie

Cette technique de traitement des eaux est basée sur la dégradation biologique de la matiére
organique en présence de I’oxygene a I’aide des microorganismes (bactéries et champignons).

Les effluents liquides oléicoles sont trés chargés en matiére organique, ce qui rend leur
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traitement par cette voie biologique aérobie plus difficile. Pour cela, la dilution des margines
par I’eau ou par les eaux usées est fortement recommandée pour favoriser ce type de traitement
(El Hajjouji et al., 2007). Plusieurs auteurs ont approuvé 1’efficacité de quelques champignons
comme Phanerochaete chrysosporium a dégrader la matiere organique des margines et méme
réduire leur coloration (Sayadi et al., 2000; Dhouib et al., 2006), ainsi que des souches de

microorganismes comme Pleurotus ostreatus (Olivieri et al., 2006; Salgado et al., 2016).

V.3.2 Traitement anaérobie

Le principe du traitement anaérobie des eaux est la digestion anaérobie ou la fermentation
méthanique des rejets dans un réacteur qui assure les conditions d’anaérobies. Au cours du
processus, la matiere organique est convertie en biogaz composé principalement du méthane,
dioxyde de carbone, de I’hydrogene, des acides organiques et de I’eau. Ce type de traitement
se caractérise par la faible consommation d’énergie et la production des boues, ainsi que la
production du méthane qui peut étre utilisé comme source d’énergie. Cependant, I’acidité et la
richesse des margines en polyphénols limitent la performance de ce type de traitement. Pour
cela, le traitement des margines par cette voie nécessite un prétraitement pour réduire le degré
d’acidité et la concentration des polyphénols, car les microorganismes anaérobies sont
sensibles aux composés phénoliques (Fedailaine et al., 2015). Des bactéries comme
P.Chrysoporium ont montré leur efficacité & décolorer les margines et eliminer la matiére
organique (Gharsallah et al., 1999). Selon Sayadi et al., (2000) cette bactérie est plus active
dans le cas des margines diluées. En effet ces auteurs ont déclaré que P.Chrysoporium attaque

principalement les composés phénoliques de haut poids moléculaires.

V1. Traitement des margines par infiltration percolation
L’infiltration percolation est un phénoméne naturel qui existe depuis toujours, ou les eaux
de pluie pénetrent dans le sol et percolent jusqu’a la nappe phréatique (Figure 1.5). Au cours
de ce phénomene, des traitements biologiques et physico-chimiques de ces eaux ont lieu pour
les traiter et éliminer les mati¢res polluantes qu’elles contiennent. Plusieurs travaux ont été
inspirés de ce phénomeéne naturel pour traiter les eaux usées en général (Bali, 2019; Bali et al.,
2010), et les margines en particulier (Achak et al., 2009; Arafa et al., 2018; Achak et al., 2019).
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Figure 1.5: Cycle de I'eau

La mise en place de ce phénomene naturel a 1’échelle du laboratoire ou bien a I’échelle
industrielle a été étudiée, par écoulement des effluents a traiter a travers un milieu poreux
appelé substrat. Ce substrat peut étre le sol, le sable ou le gravier. Généralement les protocoles
qui illustrent ce phénoméne d’infiltration-percolation artificiellement se représentent comme
suit : apres 1’alimentation verticale de 1’eau polluée du haut en bas, celle-ci percole a travers le
substrat qui retient les matieres en suspension par filtration superficielle. Ensuite, la matiére
organique est dégradée et les composés azotés sont retenus par adsorption ou oxydés par les
bactéries qui se développent au sein du massif filtrant. Cependant, des périodes de repos sont
indispensables pour assurer la réoxygénation du substrat afin d’assurer les meilleures

conditions pour les bactéries afin de dégrader la matiere polluante (Bali, 2019).

Les mécanismes d’épuration au cours de ce traitement sont a la fois biologiques, chimiques
et physiques. La filtration et la sédimentation des particules au niveau des pores du substrat
représentent un traitement physique. Au méme temps, un traitement chimique a lieu par les
¢changes ioniques, 1’adsorption et la précipitation des sels dissous. Les bactéries fixées sur le
substrat jouent un réle important dans ce traitement par la dégradation de la matiere organique

et la nitrification des composés azotés.

V1.1 Roéle du substrat

Le substrat représente le support sur lequel les micro-organismes responsables a la
dégradation de la matiere organique se développent. En paralléle, il est responsable de la
rétention de la matiere en suspension, des bactéries pathogenes et des virus par filtration et

adsorption.
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La performance du systeme d’infiltration percolation est influencée par plusieurs
parametres, notamment, le temps de contact de I’effluent avec le substrat qui dépend de la
longueur de la colonne et de la charge hydraulique appliquée. Plus la colonne est longue et la
charge hydraulique est faible, plus le temps de contact avec le substrat et les micro-organismes
dure pendant une période suffisante pour favoriser un meilleur traitement de 1I’effluent (Diallo,

2011).

V1.2 Elimination de la matiére organique

La maticre organique qui provient de ’effluent est éliminée soit par sédimentation ou
adsorption, soit par dégradation ou décomposition de la partie soluble durant les métabolismes
des bactéries. Ces métabolismes, incluant le catabolisme et 1’anabolisme, sont I’ensemble des
réactions qui assurent la dégradation de la matiere organique et la vie des micro-organismes

aérobies.

Le catabolisme est un métabolisme exothermique, qui libére de 1’énergie nécessaire a
I’anabolisme par la consommation de la matiere organique en présence d’oxygene selon la

réaction suivante (Diallo, 2011) :

Matiére organique+ bactéries + Oy — ———— Energie + H20 + CO2

L’anabolisme est un métabolisme endothermique, qui utilise 1’énergie libérée au cours du
catabolisme pour générer des nouvelles bactéries en consommant la matiere organique et en

présence d’oxygene selon la réaction ci-dessous (Diallo, 2011) :

Matiere organique + bactéries + Oz + Energie ———p Nouvelle bactéries + H20 + CO2

La succession de ces deux métabolismes sert a la fois a degrader la matiere organique et
assurer la survie des micro-organismes. En revanche, il y a de nombreux facteurs qui limitent
la dégradation biologique de la matiére organique comme le pH et la salinité du milieu.
Généralement, les bactéries ne se développent que dans les milieux neutres, alors que dans le
milieu fortement acide ou basique leur développement devient presque nul. La forte salinité est

aussi un facteur qui limite leur croissance.

V1.3 Elimination de la matiére azotée

Les composes azotés présents dans les eaux usées sont généralement présents sous forme
d’azote organique, azote ammoniacal et I’azote nitreux et nitrique. L’¢limination de ses
différentes formes d’azotes est gouvernée principalement par les processus d’ammonification,

de nitrification et de dénitrification.

24



Chapitre |

VI1.3.1 Ammonification

L’azote organique des eaux urbaines est principalement formé d’urée et des acides aminés.
Sous I’action des bactéries et par hydrolyse notamment, la vitesse de réaction est suffisamment
rapide pour qu’un séjour de quelques heures en réseau réduise de moiti¢ les concentrations

d’azote organique (Deronzier et al., 2002).

R-NH2+ bactéries =———————) NHs*

L’azote organique résiduel comprend 1’azote inclue dans les matieres en suspension (MES),
et ’azote organique soluble non ammonifiable ou azote organique soluble réfractaire. Cette
derniere fraction ne s’ammonifiera pas biologiquement ou s’ammonifiera extrémement

lentement dans le milieu naturel.

V1.3.2 Nitrification

L’azote ammoniacal formé est oxydé en nitrates en présence d’oxygeéne par 1’étape de

nitrification. En effet, cette étape est réalisée en deux sous étapes : la nitritation et la nitratation.

La nitritation est une réaction lente qui sert a transformer 1’azote ammoniacal en azote
nitreux a 1’aide des bactéries autotrophes aérobies strictes. Les bactéries responsables a cette

réaction sont des nitrobactéries de genre « Nitrosmonas » (Diallo, 2011).

NHs* + 3/2 O2 + bactéries nitreuse —p  NO2 + 2H* +H20

La nitratation est la transformation de I’azote nitreux en azote nitrique a I’aide des bactéries
nitriques qui peuvent étres autotrophes ou hétérotrophes de genre « Nitrobacter » (Deronzier
etal., 2002) :

NO2 + 1/2 Oz + bactérie nitrique = NO3"

La réaction globale de la nitrification est comme suit :

NHs "+ 2 O =——— NQj3 + 2H* +H20

La nitrification dépend essentiellement du taux de croissance des bactéries nitrifiantes qui
dépend de son tour de la concentration de I’azote ammoniacal et d’oxygene, ainsi que la charge
appliquee qui doit étre faible pour favoriser le développement des bactéries autotrophes. Le pH
n’a pas d’effet sur la vitesse de la nitrification lorsqu’il varie entre 7,2 et 8,5, alors s’il devient
inférieur & 6 ou fortement basique, la nitrification est complétement inhibée (Deronzier et al.,
2002).
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VI1.3.3 Dénitrification
Les nitrates formés sont par la suite transformés en azote gazeux a 1’aide des bactéries
hétérotrophes mais anoxie (absence d’oxygeéne dissoute) du genre « Pseudomonas» ou

« Acinetobacter » (Diallo, 2011) :
NO3  ————p N2+ H20 + CO2

Le processus de denitrification est réalisé dans des conditions inverses au processus de la
nitrification, car pour favoriser la dénitrification il est indispensable d’assurer un milieu qui ne
contient pratiquement pas d’oxygene, ainsi que la vitesse de la dénitrification qui augmente
proportionnellement avec la charge hydraulique appliquée. L’augmentation de la température

peut influencer positivement sur la vitesse de la dénitrification (Deronzier et al., 2002).

V1.4 Elimination du phosphore

Le phosphore qui existe dans les margines se trouve sous forme de phosphore organique
et d’orthophosphate (PO+>). Il existe différents processus responsables de la rétention
d’orthophosphate et de phosphore total par infiltration-percolation. Mann et Bavor, (1993) ont
signalé que la nature du substrat utilisé est le principal facteur de réduction des phosphates a
long terme. Kester et Pytkowicx, (1967) ont estimé que les orthophosphates sont éliminés par
la complexation avec les cations tels que Mg?* et Ca?*. Korkusuz et al., (2005) ont noté que la
réaction de complexation dépend essentiellement de Ca®*, Fe3* et AI** contenus dans le substrat.
Abou Nohra et al., (2004) ont mentionné que dans les conditions acides, les orthophosphates
forment des liaisons covalentes avec Fe3*, AI**. Cependant, dans les conditions basiques, ils

forment des liens avec les complexes Ca?".

V1.5 Colmatage du systéme d’infiltration-percolation
L’infiltration-percolation est un systeme épuratoire simple et efficace, mais il est sensible
au colmatage qui réduit la porosité du substrat et modifie la vitesse de 1’écoulement. Deux

types de colmatages sont les plus courants : le colmatage physique et le colmatage biologique.

V1.5.1 Colmatage physique

Le colmatage physique est souvent généré a cause de I’accumulation de la matiére en
suspension entre les pores du substrat. Plus le matériau support est fin, plus le colmatage
apparait plus tot (Menoret et al., 2001). En revanche, plus ce matériau support est grossier plus
les matiéres en suspension pénetreront plus profondément, et par conséquent, le colmatage sera

retardé mais plus épais.
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V1.5.2 Colmatage biologique

Le colmatage biologique est dii principalement a 1’extension de la biomasse et les sous-
produits issus du métabolisme bactérien et par conséquent I’occupation des pores du matériau.
Si la production de boue devient supérieure au taux de décroissance de la biomasse, ou si
’alternance des phases d’alimentation et de repos n’est pas correctement gérée, I’accumulation
des boues peut survenir. Vymazal., (2010) estime que le colmatage biologique représente
environ 25 % du colmatage physique. Si des conditions anaérobies surviennent (méme
localement), en raison notamment de surcharges hydrauliques, le métabolisme microbien
engendre alors la production de composes responsables de 1’obstruction des pores
(polysaccharides, dérivés d’acides uroniques et substances humiques) (Guilloteau., 1992), des
tels composés sont souvent trés difficilement biodégradables. Menoret et al., (2001) montrent
que I’application des fortes charges de la DCO (170 et 280 g DCO.m™.j) sur des massifs en
gravier et pouzzolane, 11 a 18 % de la DCO appliquée est accumulée sous forme de matiere
organique sur le massif. Il met également en évidence I’importance des périodes de repos pour

la minéralisation de la matiére organique accumulée pour repousser le colmatage.

V1.6 Amélioration du systéme d’infiltration-percolation

Pour faire face au probleéme du colmatage et afin d’améliorer le processus de la dégradation
de la charge polluante des effluents percolés a travers les colonne d’infiltration, Wakatsuki et
al., (1993) ont mis en place un systeme de filtre imbriqué qui consiste a former des blocs de
mélange du sol ou de sable avec des adsorbants alternés avec des couches perméables
(Wakatsuki et al., 1993). En outre, 1’alternance entre des couches perméables et imperméables
assure d’une part une longue durée de vie de systéme en évitant le probléme de colmatage,
d’autre part, il assure I’alternation des conditions d’aérobie et d’anaérobie et par conséquent

favorise 1’élimination de la matiére azotée.

Lorsque les eaux a traiter sont infiltrées dans le systéme filtrant, la matiére organique est
d’abord adsorbée physiquement et chimiquement sur la couche de mélange et sur la couche
perméable, puis décomposée par des microorganismes. L’azote organique est en partie adsorbé
sur la surface du filtre et en partie minéralisé au NH4™-N. Dans des conditions aérobies, le
NH4*-N est oxydé en NO2 -N et NOs -N. Ensuite, le NOs -N est transféré est réduit en azote
gazeux (N2, NO, N2O). Les sciures de bois ajoutées aux couches de melange sont des sources
de carbone supplémentaires pour les micro-organismes afin de faciliter la dégradation de la
matiere organique des effluents et la dénitrification. Par conséquent, les conditions aérobies et

anaérobies dans le systéme sont les facteurs les plus importants contrélant 1’efficacité du
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systeme dans 1’élimination de I’azote par des processus de nitrification et de dénitrification. Le
phosphore peut étre adsorbé sur les hydroxydes d’aluminium et de fer dans le sol (Chen et al.,
2009).

V1.6.1 Amélioration de la composition des filtres

Pour améliorer I’efficacité de ce systéme a traiter les eaux, le choix des matériaux a ajouter
dans les couches de mélange doit correspondre a des adsorbants qui favorisent la rétention de
la matiére polluante. Notamment, les sciures de bois permettent de fournir une bonne source
de carbone aux micro-organismes et de favoriser la capacité d’adsorption des composés
organiques (Hao et al., 2021; Mallakpour et al., 2021) gréace a leur richesse en cellulose, qui
adsorbe de maniére irréversible les substances polluantes (McKay et al., 1987). Le charbon de
bois est employé comme adsorbant en raison de sa surface spécifique élevée et de sa capacité
d’adsorption des composés organiques (Pijarn et al., 2021). Selon Azzam, (2018), 90 % des
composés phénoliques ont été adsorbés, aprés avoir utilisé 80 g/L de charbon de bois. Les
coquilles d’huitres ont également prouve leur efficacité au traitement des eaux usées en
éliminant 80,05 %, 85,02 %, 86,59 %, 50,58 % et 85,32 %, de DCO, DBO, NHz-N, TP et MES
respectivement (Luo et al., 2013). L’écorce d’argan a montré son efficacité dans le traitement
des eaux et I’adsorption des métaux lourds comme le cuivre (EI Boundati et al., 2019) ainsi
que sa capacité a adsorber 92% du Bisphénols A et 95% de Diuron apres leur traitement (Zbair
et al., 2020).

Pour la couche perméable, la pouzzolane est parmi les matériaux grossiers qui peut
favoriser a la fois une bonne perméabilité et une bonne rétention des substances polluantes par
filtration physique grace a sa grande porosité. En outre, elle présente aussi un bon support ou
les microorganismes peuvent se développer pour dégrader la matiere organique préalablement

adsorbée sur la surface de pouzzolane (Torres ZUfiiga et al., 2012).

VII. Distillation solaire
Dans les derniéres années, tous les procédés sont de plus en plus orientés a 1’utilisation de
I’énergie renouvelable, notamment 1’énergie solaire. Le domaine de traitement des eaux en fait
partie de ces procedés en employant des technologies innovantes qui permettent de mettre a
profit les rayons du soleil pour le traitement des eaux, comme c’est le cas du systeme de la
distillation solaire. La distillation solaire a été mise en pratique pour la premiére fois en 1872
par Carlos Wilson au nord du Chili pour traiter I’eau saline de 140 g/L (Ouar et Elamine, 2022).

Le modeéle utilisé avait une surface vitrée de 4400 m2, produisant jusqu’a 23 m® d’eau douce
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par jour en été. Plusieurs auteurs ont utilisé ce systeme également pour le traitement des
effluents de I’industrie oléicole. Les études effectuées par Jaradat et al., (2018) ont pu montrer
une élimination de 100% de la turbidité, et une diminution de la conductivité electrique & 99%,
ainsi qu’un taux d’abattement de 90%, 99,9% et 99,9% de la DCO, de I’azote total et des
polyphénols ont été enregistrés. Dans le méme contexte des résultats aussi prometteurs ont été
obtenus par Potoglou et al., (2004); et Mastoras et al., (2022).

VII1.1 Principe de la distillation solaire

La distillation solaire consiste a utiliser les rayonnements solaires qui traversent une
couverture transparente aux rayons de faible longueur d’onde allant du visible jusqu’a
I’infrarouge de 200 a 3500 nm. Le couvercle transparent laisse pénétrer les rayonnements
solaires dont la partie majeure sera absorbée par les parois noircies du bassin et par la suite le
rayonnement infrarouge est réémis dans le domaine de grandes longueurs d'onde comprises
entre 4000 a 30000 nm. Le vitrage étant pratiguement opaque aux rayonnements réémis qui
restent piégés a I’intérieur du local, y entrainant une augmentation de la température, ce qui
cause une évaporation d’eau et une augmentation de la pression de vapeur saturante grace a la
création de I’effet de serre. L’air intérieur, surchauffé et saturé en vapeur d'eau, finit par se
condenser sur le vitrage qui est relativement plus froid et Iégerement incliné et le recueillir sous

forme de condensat dans des gouttiéres (Rida, 2012 ; Ouar et Elamine, 2022) (Figure 1.6).

Rayonnement solaire

. % o Condensation
Vitre * e

|
% o
»‘3 . Distillat
\ °

Isolant $; °
g Evaporation ‘%
éL ? Bassin

Figure 1.6: Schéma dun distillateur solaire simple
VI1.2 Types de distillateur solaire
En général, les distillateurs solaires utilisent tous le méme principe de fonctionnement et
ils peuvent différer en termes de conception et en termes de matériaux utilisés. Plusieurs types

de distillateurs solaires ont été réalisés. Les plus répandus sont ceux du type a effet de serre, vu
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qu’ils présentent 1’avantage d’étre simple, facile a réaliser et peu cotiteux (Ouar et Elamine,
2022).

VIl.2.1 Distillateur solaire a pente unique

Il s’agit d’un capteur unique qui est toujours incliné d’un angle (o), également appelé
distillateur simple (Figure 1.6). Il est constitu¢ d’un absorbeur sous forme de bassin horizontal,
couvert d’une vitre transparente en verre, inclinée d’un certain angle pour étre exposée au
maximum de la radiation solaire et facilite I’écoulement des gouttelettes vers une gouttiére
placée en bas de la vitre (Boukerzaza et al., 2007). Ce type de distillateur est caractérisé par sa

facilité d’entretien et de construction.

VIl.2.2 Distillateur solaire a double pente

C’est un distillateur toujours treés simple, mais avec un double couvercle en verre, chaque
couvercle est incliné d’un angle (o) (Figure 1.7). Son avantage est d’exposer un coté au soleil
et "autre co6té, a I’ombre pour accélérer et augmenter le taux de condensation. Tiwari et al.,
(1986) ont déduit que le distillateur a pente unique donne toujours de meilleurs résultats par

rapport au distillateur a double pente en climat froid contrairement au climat chaud.

vitrage
gal condensée
- (liquide)

- dvacuateur d'sau condensée

o " (goulottes)

__——— hbassin d'eau salée
-‘—'_'_'_ .
-t mermbrane noire

- solant

Figure 1.7: Distillateur solaire a double pente

VII1.2.3 Distillateur solaire a cascade

Un distillateur solaire a cascade est constitué d’une capacité étanche surmontée d’une vitre,
repose sur le méme principe appliqué dans le cas de distillateur plan, sauf que 1’absorbeur a
une forme en cascade (Figure 1.8). Farshchi Tabrizi et al., (2010) ont utilise un systéeme
compos¢ d’une plaque absorbante peinte en noir terne de 15 marches chacune avec un déversoir
de 5 mm de hauteur et de 59 cm de longueur augmentant le temps de séjour de 1’eau dans le

distillateur. Le rendement du distillat enregistré pour ce systéme est de 7,4 kg/mz2.
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Figure 1.8: Distillateur solaire a cascade

VIl.2.4 Distillateur solaire pyramide

Le principe du distillateur solaire pyramide est le méme que le distillateur solaire simple,
sauf que la partie transparente est faite sous forme de pyramide pour permettre au rayonnement
solaire de traverser le milieu toute la journée. Eze et Ojike, (2012) ont effectué une étude
comparative de la performance du distillateur rectangulaire simple et le distillateur pyramide.
Leur analyse a rapporté que pendant la journée, le distillateur solaire rectangulaire atteint une
température d’eau élevée et une température de verre basse conduisant & une plus grande
productivité par rapport au distillateur solaire pyramide qui a une température d’eau basse et

une température de verre élevée.

VI11.3 Paramétres influencant le fonctionnement d’un distillateur solaire
Les parametres qui influencent sur le fonctionnement du distillateur solaire sont classés en

deux catégories : les parametres internes et les parametres externes.

VIL3.1 Parametres internes

Les parametres internes incluent le degré d’inclinaison de la vitre par rapport a
I’horizontale. Boukerzaza et al., (2007) ont montré que 1’augmentation de I’angle d’inclinaison
entraine la diminution de la surface de captation des rayonnements solaires. En revanche, si
I’angle est tres faible, cela peut agir négativement sur 1’écoulement de 1’eau condensée vers la

gouttiere, pour cette raison, il faut choisir un angle entre 20° et 30° (Cherraye et al., 2022).
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La nature de la couverture peut influencer également sur 1’efficacité¢ du systéme, car elle
permet a la fois de sélectionner le rayonnement solaire (le rayonnement émis ou réémis par

I’intérieur du bassin a température basse) et de condenser la vapeur d’eau.

Le choix de la matiere de la surface absorbante ou du bac noir dépend de son inertie
thermique et de sa résistance a 1’oxydation par ’eau et des dépots des minéraux. L utilisation
d’un absorbeur en aluminium teinté en noir d’une épaisseur de 1 mm a permis de donner une
production de 3,77 L/m2 (Anburaj et al., 2013). Une efficacité de 47,14 % en hiver et de 56,29%
a été marquée par Sengar et al., (2011), qui ont concu un distillateur solaire en utilisant une

feuille de fer galvanisée comme plaque absorbante teintée en noir.

VI1.3.2 Parametres externes

Les parametres méteéorologiques représentent les principaux facteurs externes qui
influencent sur I’efficacité du systéme de la distillation solaire. Notamment, la température
ambiante, 1’intensité des rayonnements solaires, la vitesse du vent ainsi que la couverture

nuageuse et I’humidité (Ouar et Elamine, 2022).

VIIl. Caractérisation d’un milieu poreux

Cette partie sera consacrée aux notions d’hydrodynamique, de I’écoulement de 1’eau et de
transport du soluté réactif dans un milieu poreux. Un milieu poreux est défini comme étant un
arrangement des grains solides ou d’agrégats autour desquels existe des espaces vides appelés
pores, formant une matrice avec des pores interconnectés ou séparés (Figure 1.9) (Bear, 1988).
La structure du solide et des pores qui forment le milieu poreux se différe d’un endroit a I’autre,
mais pour que le fluide puisse se déplacer a travers ce milieu, une partie de ses pores doivent
étre interconnectés, pour former un réseau poreux qui permet de créer un cheminement d’un

fluide, régi par les concepts fondamentaux de la mécanique des fluides.
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Figure 1.9: Différents types de pores

VI111.1 Porositeé et distribution de taille de pores du milieu poreux

La porosité (¢) représente ’ensemble des espaces vides d’un matériau solide, aussi
nommes pores. 1l faut distinguer entre deux types de connectivités des pores : i) la porosité
interconnectée qui forme une série des pores connectés entre eux pour permettre a 1’eau de
percoler a travers le milieu poreux, et ii) la porosité non interconnectée qui se constitue des
pores isolés qui ne participent pas a 1’écoulement et au processus du transport (Figure 1.9). On
peut citer aussi les impasses qui sont des pores interconnectés mais d’un seul c6té, mais leur
participation au transport est négligeable (Dullien, 2012). La porosité peut étre calculée par le
rapport entre le volume occupé par les pores (Vpores) €t le volume total du matériau (Votal) (EQ
1.1 et 2):

V .
¢ = Pores FEquation I.1
VTotal
La porosité peut étre calculée également par la formule suivante :
Pa 4
p=1—— Equation .2
Ps

pd est la masse volumique apparente qui est le rapport entre la masse du solide Ms et le volume
total du solide Vot (Eq 1.3)
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M;

Pd Equation 1.3

VTotal
ps est la masse volumique réelle du solide. Celle-ci est définie comme le rapport entre la masse

du solide Ms et le volume du solide Vs (Eq 1.4)
M

= — Equation 14
Vs 7

Ps

Dans la littérature, on peut distinguer deux types de porosité : la porosité intra-granulaire
qui correspond a la porosité interne des grains et la porosité inter-granulaire qui correspond a
I’espace entre les grains du milieu poreux. En ce qui concerne la taille des pores, celle-ci
s’échelonne de I’échelle des atomes a quelques millimétres (Ishizaki et al., 1998). L’union
internationale de chimie pure et appliquée (UICPA) a recommandé une nomenclature

spécifique des milieux poreux en fonction de la taille de leurs pores :
Micropores : diametre des pores <2 nm

Mésopores : 2 nm <diametre des pores < 50 nm

Macropres : diamétres de pores > 50 nm

Cependant, la majorité des milieux poreux n’ont pas de pores de taille uniformes, mais ils
présentent des distributions complexes de tailles des pores telle qu'une distribution unimodale

étroite, unimodale large, bimodale ou multimodale.

La détermination de la porosit¢ d’un sol est effectuée a I’aide de la méthode de
porosimétrie par intrusion de mercure (Mikijelj et al., 1991). Cette méthode permet d’obtenir
la taille des pores et la distribution de leurs tailles. Elle peut étre appliquée notamment pour

des milieux qui possédent des pores de diamétre allant de quelque nm jusqu’a 1 mm.

VI111.2 Milieu a double porosité

La description de la double porosité a été décrite par Pirson, (1953) qui a donné une
description qualitative de cette structure en se basant sur la distribution de la taille des pores
lors de I'investigation des réservoirs de pétrole fractures. Il a pu distinguer entre deux types de

double porosite : les milieux agrégats et les milieux fracturés.

Les milieux agrégats se caractérisent par la présence de la macroporosité qui correspond a
la porosité entre les grains (porosité inter-granulaire), et la microporosité qui correspond a la

porosité des grains (porosité intra-granulaire) (Philip, 1968) (Figure 1.10-a).
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Les milieux fracturés se caractérisent par 1’existence de deux systémes de porosité-
perméabilité, I’un constitue I'espace poreux entre les grains qui présente une faible perméabilité,
et l'autre constitue I'espace poreux des fractures et fissures (macropores) qui présentent une
perméabilité plus élevée (Figure 1.10-b).

(a)

Porosité intergranulaire <

Porosité intra-granulaire —

(b)
Porosité de fissure

Figure 1.10: Représentation schématique d'un milieu granulaire avec inter et intra porosité (a) et
porosité de fissure (b).

VI111.3 Propriétés chimiques du milieu poreux

Dans le milieu naturel, les sols sont généralement chargés négativement. En outre, la
présence de Pargile, de la matiere organique ou des oxydes de métaux peut influencer les
propriétés du sol et leur charge électrique. Ceci peut avoir un impact sur la rétention de la
matiere polluante lors de 1’utilisation de ce systéme pour le traitement des eaux par infiltration-
percolation. Par exemple, le sol riche en oxyde de fer est caractérisé par une charge de surface
plus positive, par conséquent 1’adsorption des molécules chargées négativement peut étre

favorisée dans ce milieu (Weiner, 2008).

VI111.4 Teneur en eau des sols
Le sol est un milieu hétérogene triphasique, composé d’une phase solide, liquide et gazeuse.
Pour un volume bien déterminé de sol, on peut quantifier la teneur en eau dans ce milieu de

point de vue massique (w) (Eq 1.5) et volumique (8) (Eq 1.6), ainsi que le degré de saturation
(S) (Eq I.7).
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Mequ . i
w = FEquation 1.5
mS
Avec :
w:  Teneur massique en eau
Meau : Masse d’eau (Kg)
ms:  Masse de solide du milieu poreux (Kg)
Voau Equation 1.6
9 =
VTotal
Avec :
0: Teneur volumique en eau
Veau . Volume d’eau (m°)
Viotal : Volume total du milieu poreux (m?)
|74 .
§=—% _ Equation 1.7
VTotal - Vs
Avec :
S: Degré de saturation

Vs: Volume de la phase solide du milieu poreux (mq)

Le degré de saturation du sol varie de 0% pour le sol sec jusqu’a 100% pour le sol saturg.
Dans le cas des sols compléetement saturés, I’écoulement de 1’eau libre entre les grains du solide
est conditionné par la force de pesanteur ou du gradient de pression, tandis que I’eau liée est
adsorbée a la surface des grains sous ’effet d’interactions moléculaires (Dussaussoy et al.,

2021).

Cependant, dans le cas du sol non saturé, les trois phases coexistent et on peut observer
I’adsorption de I’eau a la surface des grains du sol, et la présence de la phase gazeuse au centre
des pores. Dans ce cas, une autre force capillaire s’ajoute au niveau d’interface liquide-gaz-
solide, donnant lieu au phénomeéne de succion, conduisant a des interactions attractives entre
les grains du sol (Bear, 1988). Le transport des composés dans le milieu poreux est impacté
directement par la saturation du milieu. Par exemple, Bai et al, (2017) a constaté que le
transport des bactéries est limité dans les milieux non saturés. Par contre, la non régularité et
la forte variation des conditions hydriques du milieu dans le cas du sol non saturé rend la

description de I’écoulement trés complexe.
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IX.

Volume Elémentaire

Ecoulement en milieu poreux

IX.1 Volume élémentaire représentatif

Généralement, les milieux poreux possédent une structure irréguliere, ce qui rend la
description mathématique de 1’écoulement et du transport du fluide plus compliquée. Pour faire
face a ce probléme, Bear, (1988) a mis en place le concept de volume élémentaire représentatif
(VER), qui consiste a définir le milieu poreux a partir d’'un volume suffisamment grand
contenant le solide et les pores. Les dimensions du VER doivent étre suffisamment grandes
pour définir ’ensemble des parameétres macroscopiques liés a 1’état de I’eau dans le milieu
poreux durant 1’écoulement. I est néanmoins de dimension suffisamment petite pour
considérer que ces parametres sont homogenes a 1’échelle du VER. Les variables du milieu
solide et du fluide contenu dans les pores du volume sont moyennées et centrées sur le VER pour
permettre de passer de la description de I’écoulement de 1’échelle microscopique discontinue a

I’échelle macroscopique continue (Figure 1.11).

Microscopique Macroscopique

Solide

Liquide

Représentatif
(REV)

Lieu d’écoulement

Figure 1.11: Concept du REV : transition de I'échelle microscopique a un niveau macroscopigue
continu

IX.2 Equation de Darcy

Pour exprimer la perméabilité¢ d’un matériau a permettre le transfert de fluide au travers
un milieu poreux en régime laminaire, Henry Darcy a remarqué que lors de la percolation de
I’eau dans le milieu poreux, la vitesse darcienne d’écoulement (Débit d’écoulement / la section
du milieu poreux) est proportionnelle a la différence de pression appliquée et la perméabilité
du milieu, mais inversement proportionnelle a la viscosité dynamique du fluide. Il a mis en

place la relation suivante (Charpentier, 1999) (Eq 1.8):
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Equation .8

Avec :

q:  Vitesse de Darcy (m.s™t)

Q:  Débit volumique moyen (m.s™)

As:  Section du milieu poreux (m?)

AP/L : Gradient de pression a travers le milieu dans le sens de 1’écoulement (Kg.m™?.52)
w:  Viscosité dynamique du fluide (Kg.m2.s?)

k: Permeabilité intrinseque du milieu poreux (m?)

La perméabilité intrinséque du milieu poreux est une grandeur qui traduit ’aptitude d’un
milieu poreux a se laisser traverser par un fluide sous I’effet d’un gradient de pression ou de la
gravité. L’équation de Konzeny-Carmen (Eq 1.9) fourni une relation qui lie la perméabilité
intrinséque du milieu (k) a sa porosité (¢) et au diamétre médian des particules du milieu (dm)
(Carman, 1956).

d?,¢3 .
k= Az Equation 1.9
180(1 — ¢)
Avec :
k: Perméabilité intrinséque (m?)

d: Porosité (-)
dm: Diamétre médian des grains (m)

Les valeurs de la perméabilité varient largement en fonction de la nature du milieu poreux.
Les milieux poreux trés perméables comme le gravier ont une perméabilité entre 107" m2 et 10°
®m2, le sable entre 10°m2et 102 m2 et de 10 m2a 102 m? pour I’argile qui a une perméabilité
tres faible (Nield et Bejan, 2013). Selon 1’équation de Konzeny-Carmen (Eq 1.9) plus la taille
des particules diminue plus la perméabilité du milieu est faible. Pour un milieu homogeéne et
unidimensionnel 1’équation empirique de Darcy peut s’écrire de la maniére suivante (Eq 1.10)

(Bai et al, 2017) :

K oH Equation .10
= —R— uation 1.

q 52, q
H=h+2z, Equation .11

Avec :

K : Conductivité hydraulique du milieu poreux (m.s?)
H : Hauteur piézomeétrique totale (m)
h : Hauteur piézométrique (m)
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zn : Coordonnée ou altitude (m)

IX.3 Equation de continuité

L’équation de continuité est basée sur le principe de la conservation de la masse. Elle
indique que le changement temporel de la masse dans un volume de contréle est la somme du
flux de masse a travers les limites du volume et du flux de masse. L’expression générale de
I’équation de continuité est décrite comme suit (Eq 1.12) (Nield et Bejan, 2013) :

d(pb)
Jt

= —V(pq) Equation .12

Avec :

0 : Teneur volumique en eau (-)

p : Masse volumique du fluide (kg.m=)
t: Temps ()

g : Tenseur de la vitesse du fluide (-)

IX.4 Test de tracage et caractérisation de I’écoulement dans un milieu poreux

Pour étudier le transport des solutés réactifs tels que les composés phénoliques des
margines dans le sol, il est nécessaire dans un premier temps de faire une caractérisation de
I’écoulement du fluide dans le milieu poreux a 1’aide d’un composé non réactif, appelé traceur,
qui ne réagit et ne s’adsorbe pas sur les milieux poreux. Pour ce faire, des techniques de tragage
sont utilisées pour caractériser I’écoulement. Cette technique consiste a injecter dans un milieu
poreux un composé non reactif qui se comporte comme la molécule d’eau (fluide moteur) (Ptak
et al.,, 2004). Ce traceur doit également étre facilement détectable pour qu’on puisse le
quantifier et tracer la courbe d’¢lution de I’évolution de sa concentration a la sortie du milieu
poreux en fonction du temps ou du volume injecté. A I’issue des résultats de tracage on peut
déterminer de nombreux parametres tels que la vitesse d’écoulement, la porosité et le temps de

séjour.

De nombreux traceurs ont été cités dans la littérature, dont on peut distinguer entre
différents groupes, comme les traceurs isotopiques qui sont parmi les traceurs idéaux puisqu’ils
se comportent parfaitement comme la molécule d’eau. En effet, ils sont représentés par la
molécule d’eau elle-méme, comme I'eau lourde ou oxyde de deutérium D,O (ou 2H20), ou
I’eau enrichie avec I’oxygéne 18 (H2'%0). D’autres traceurs fluorescents comme 1’éosine ou
bien le tinopal ont aussi été utilisés (Ptak et al., 2004). Parmi les traceurs radioactifs on peut

citer *H/°He, ®Br , le gaz dissout comme le Oz ou le Hz (Donaldson et al., 1998; Massoudieh
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etal., 2012). Cependant les traceurs anioniques sont les plus souvent utilisés comme le bromure
(Br) et le chlore (CI") (Harmand et al., 1996; Ersahin et al., 2002; Lassabatere et al., 2004; Bai
et al., 2016). L’avantage de ces traceurs anioniques est leur faible coit ainsi que la facilité de

manipulation et d’analyse (conductimétrie ou spectrophotométrie).

IX.5 Meécanisme de transport

Le transport de soluté non réactif (traceur) en milieu poreux est gouverné par le principe
de conservation de la masse ainsi que les trois mécanismes fondamentaux du transport, qui sont
la convection, la dispersion mécanique et la diffusion moléculaire. La dispersion mécanique et
la diffusion moléculaire sont généralement regroupées sous un méme terme appelé dispersion

hydrodynamique.

La convection représente le transport du soluté dans le mouvement du fluide qui se déplace.
Le soluté est transporté par le mouvement général de 1’eau, a une vitesse de Darcy (q). Le
transport de masse provoqué par la convection est déterminé par la densité de flux Jeonvection. Ce
flux est égal au produit de la concentration totale des solutés dissous en phase aqueuse par la

vitesse darcienne (Eq 1.13).

Jeonvection = CsotutsUp Equation .13

Avec :

Csoluté - Concentration en soluté (kg.m3)
up : Tenseur de la vitesse de pore (-)

La dispersion hydrodynamique regroupe la dispersion mécanique et la diffusion
moléculaire. Cette derniére représente la diffusion des molécules dans toutes les directions de
I’espace des concentrations les plus fortes vers les concentrations les plus faibles en absence
du mouvement de I’eau. Cependant, en cas de mouvement de I’eau, la dispersion du soluté
devient plus importante du fait de la variabilité des vitesses dans les pores. Dans ce cas on parle
de la dispersion mécanique qui a lieu, et le mélange est amélioré dans la direction de

I’écoulement (Lamy et al., 2009). La dispersion du soluté est présentée comme suit (Eq 1.14):

Jaispersion = —DVCsopuee Equation 1.14

Avec :

Csoluts - Concentration en soluté (kg.m)
D : Coefficient de dispersion (m2.s?)
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En outre, selon Bear, (1988), le tenseur du coefficient de dispersion (Djj) peut s’exprimer

comme suit (Eq 1.15):

U;u; L
Di; = Auyd; + (A, — Ar) # + T4y Do 03 Equation .15

Avec :

AL : Dispersivité longitudinale (m)

At : Dispersivité transversale (m)

dij : Symbole de Kronecker (-)

Tror: Facteur de tortuosité (-)

ui et u; : Vitesse des pores, respectivement dans les dimensions i et j (m.s™)
up : Tenseur de la vitesse de pore (-)

Dmo : Coefficient de diffusion moléculaire (m?.s™)

Cependant, lorsque le transport de soluté est étudié uniquement dans la dimension
longitudinale, et que Dl’effet de la diffusion moléculaire est négligé devant la diffusion

mécanique, il est possible de simplifier I’expression du coefficient de dispersion DL comme

suit (Eq 1.16) (Feyen et al., 1998) :

D, =Au, =4 Equation .16

DI

Avec :

AL : Dispersivité longitudinale (m)
up : Tenseur de la vitesse de pore (-)
q : Vitesse de Darcy (m.s™)

0 : Teneur en eau (-)

Le nombre de Peclet (Pe) permet de déterminer I’importance relative des phénomenes de
convection par rapport a la dispersion dans le transport. Si le nombre de Peclet Pe>>1, la
convection domine dans le systeme. En revanche, si le nombre de Peclet Pe<<1, la diffusion
domine dans le systéme (Eq 1.17) (Dietrich et al., 2005).

Pe = L = Uyl Equation .17
/1L DL
Avec :

L : Longueur caracteristique (m)
AL : Dispersivité longitudinale (m)
up : Tenseur de vitesse de pore (-)
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IX.6 Modélisation du transport de solutés
1X.6.1 Equation de Convection-Dispersion

Le modele de I’équation de convection-dispersion (CDE) est utilisé pour modéliser
I’écoulement d’un soluté non réactif et non dégradable comme le traceur dans un milieu poreux
saturé. Ce modele se base sur le principe de conservation de masse et peut s’écrire sous la

suivante formule générale (Eq 1.18) :

Csol

Qat

= V(0D. Csopure) — 0up.V Csy Equation .18

Avec :

D : Coefficient de dispersion (m2.s?)

0 : Teneur en eau (-)

t: Temps (s)

Csolut¢ - Concentration en soluté (kg.m)
up : Tenseur de vitesse de pore (-)

Le terme de gauche de I’équation (Eq 1.18) représente la variation du stock de soluté, le
terme de droite est la somme du terme dispersif (premier terme) et du terme convectif
(deuxiéme terme) (Richards, 1931; Lamy et al, 2009). L’utilisation de ce modéle est limitée
pour décrire le transport en milieu poreux homogene en prenant en compte uniquement les
phénomenes convectifs et dispersifs. En revanche, de nombreux travaux ont montré que cette
approche ne fournit pas une description précise du transport dans un milieu agrégats ou non

saturés, parce que I’écoulement ne serait pas forcément homogéne dans ces milieux (Sardin et

al., 1991; Simutnek et van Genuchten, 2008).

1X.6.2 Equation Mobile-IMmobile Modéle (MIM) pour les milieux poreux hétérogenes
Pour expliquer des mécanismes qui ne s’expliquent pas correctement par le modele de
CDE, un deuxiéme modele de non équilibre physique a été fondé sur la base de CDE. Ce
modele est appelé MIM (Mobile IMmobile Model). Il a été développé par Coats et Smith,
(1964) pour les écoulements pétroliers, puis il était adapté pour les I’écoulement dans les sols
par Van Genuchten et Wierenga, (1976). Ce modele repose sur le principe que la région liquide

peut étre divisée en deux régions : région mobile et région immobile ou stagnante.

Dans la région mobile qui contient la teneur en eau mobile (0m), les solutés se déplacent
principalement par convection. Pour la région immobile contenant 1’eau immobile (Oim), le
transfert du soluté s’effectue par diffusion moléculaire uniquement. Celle-ci régit les échanges

entre la région mobile et la région immobile (Simtnek et al., 2003). La teneur en eau totale 6
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est la somme de la teneur en eau de la phase mobile 6m, plus la teneur en eau dans la phase
immobile Bim (Eq 1.19).

0 =0;y+06, Equation .19
Le mod¢ele MIM pour le transfert d’un soluté non-réactif dans un milieu poreux, s’écrit

comme suit: (Van Genuchten et Wierenga, 1976; Sardin et al., 1991; Simtnek et van
Genuchten, 2008) (Eq 1.20 et Eq 1.21).

aCp, dCim 92C,, aCpn

—4+0 =6,D
mat+

im~ 5, mPm —— — UnUpn—— Equation 1.20
Jt dx? 0x

0

Et I’équation 1.21 décrit I’échange de soluté entre la phase mobile et immobile par

diffusion moléculaire (Eq 1.21) :

0Cim

= a(Cy,, — Cirp) Equation 121

Avec :

Om : Teneur en eau dans la région mobile (-)

Bim : Teneur en eau dans la région immobile (-)

Cm : Concentration en soluté dans la région mobile (kg.m)

Cim : Concentration en soluté dans la région immobile (kg.m)

t: Temps ()

Dm : Coefficient de dispersion dans la région mobile (m2.s™)

Um : Vitesse moyenne de 1’eau dans les pores de la région mobile (um =g/ Om) (M2.s?)
x : Distance (m)

o : Coefficient d’échange du soluté entre les deux régions (s™)

A I’issue de la modélisation on peut déterminer trois parametres : la fraction d’eau mobile

(fn=0m/ 0), le coefficient de dispersion D et le coefficient d’échange de soluté a.

La fraction d’eau mobile (fm= 0m/ 0) définit le degré d’uniformité de 1’écoulement. Plus
cette fraction est proche de 1’unité (fm=1) plus 1’écoulement est homogeéne ou uniforme. Par

contre plus fm est inférieure a 1 plus I’écoulement est régionalisé¢ (Eq 1.22).

>
3
S

m

=1 —-—=— Fquation .22
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Le coefficient de dispersion permet de déterminer la dispersivité de 1’écoulement selon

I’équation suivantes (Eq 1.23) :

Equation .23

Avec :

fm : Fraction mobile (-)

A: Dispersivité(m)

Dnm : Coefficient de dispersion dans la région mobile (m2.s™)

Um : Vitesse moyenne de 1’eau dans les pores de la région mobile (um =g/ Om) (M.s2)

1X.6.3 Modélisation du transport et de la rétention des polyphénols des margines

Les études disponibles dans la littérature sont restreintes & une caractérisation de la charge
polluante des margines en entrée et en sortie du lit sableux (Achak et al., 2009; Herradi et al.,
2017; Benamar et al., 2020; Alaoui et al., 2022), sans tenir compte des propriétés physiques du
milieu poreux, de I’hydrodynamique et des transferts de composés résultants tels que les
composés phénoliques. L hydrodynamique du milieu poreux constitue un enjeu scientifique
important car elle conditionne les mécanismes impliqués dans le transfert et la rétention de ces
composés. La modélisation de transport des solutés non réactifs est réalisée généralement avec
le modele MIM sous sa forme normale. Dans le cas de cette étude, la percolation des composés
d’intérét a travers les colonnes d’infiltration est soumise a des phénomenes de rétention et de
dégradation, ce qui nous cite a ’utilisation du modéle MIM modifié (Simtnek et van

Genuchten, 2008).

En effet, la quantité totale de soluté dans le massif filtrant sera exprimée en fonction de la

loi de conservation de la masse comme suit (Bai et al., 2017) :

Mo = ps + 6Csy; Equation 1.24

Avec :

Mot : Masse totale de soluté dans le sol (g)

p : Densité du milieu poreux (g.ml™)

s : Concentration en soluté au sein du solide (qté de soluté.g™milieu poreux)
Csol : Concentration en soluté en phase liquide (qté de soluté. mL™?)

0 : Teneur en eau du milieu (-)
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La représentation de la concentration en soluté au sein du milieu poreux et de sa
dégradation au sein d’un volume ¢lémentaire représentatif peut étre insérée dans 1’équation
MIM générale de la fagon suivante (Dussaussoy et al, 2021) (Eq 1.25):

aC,  0s 92C,, aCpn,

On— TP = OmDm 7 7 = umbm 7= = a(Cn = Cim) Equation 1.25

Avec :
p Os/ot : Coefficient de transfert de masse en milieu aqueux vers le solide.

En milieu poreux saturé, on peut estimer le dépdt des composés phénoliques a partir de la
théorie de filtration des colloides (Yao et al., 1971). Si I’attachement de ces composés est
considéré comme irréversible et le relargage est négligeable, 1’expression du coefficient de

transfert peut étre écrite comme suit (Yao et al., 1971) (Eq 1.26):

ds . )
p% = Ok 41+ Coorute Equation 1.26

Avec :
Kart - Coefficient de dépot [s™!] pouvant étre décrit comme suit:
3(1—-0)u
( Uy B

= Equation .27
att de 5770 q

Avec :
dm : Diamétre médian des grains (m)
as : Efficacité de collage total sur le solide (-)

no : Efficacité de collecteur de simple contact (-)

Deux phénomenes interviennent dans le mécanisme de rétention régissant la perte de
colloides de la phase aqueuse a savoir, les colloides sont transferés du milieu vers le point de
dépét, ou les colloides sont retenus sur la surface de dépdt en raison d'interactions physico-

chimiques.

En outre, au cours de la percolation des margines, les polyphénols peuvent étre relargués
vers le filtrat. Ce phénomeéne peut aussi étre contrdlé par les conditions cinétiques du procédé.
Ainsi, le taux de coefficient de transfert massique des polyphénols en phase aqueuse vers ou

depuis la phase solide peut étre décrit comme suit (Tufenkji et al., 2003) :
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ds . )
Par = 0¥k 41¢Cso1 — kaps Equation .28

Avec :
Y : Coefficient de dépot dépendant du temps (-)
Kar: coefficient de dépot (s?)
kq: coefficient de relargage (s)
Le coefficient de dép6t est supposé diminuer en fonction du temps suite au phénomene de
remplissage des pores et la rétention des molécules d’intérét. Pour décrire ce phénomeéne,

I’équation de Langmuir est étudiée (Eq 1.29) (Adamczyk et al., 1994):

Y=1- Equation .29

Avec :

Smax : Concentration maximale en surface du solide [qté de soluté g™ milieu poreux]

En effet, les équations initialement développeées pour les colloides peuvent étre appliquées
pour les composés phénoliques des margines. Cependant, certaines hypothéses doivent étre
satisfaites, notamment (i) I’absence de phénomene de dégradation de ces composés au cours
de la percolation qui peut engendrer une perte des polyphénols autre que celle liée a la rétention,
(i1) I’échange de soluté entre la phase mobile et immobile est présumé négligeable et que le
transport des polyphénols se fait uniqguement dans la région mobile, et par conséquent

I’équation MIM de transport des polyphénols devient (Eq 1.30) :

aCsol as _

+p— = azcsol_ aCsol
ac ' Pae

x> q 0x

Equation .30

0 0,,D,

Avec :

0: teneur en eau totale (-)

Csol : cOncentration totale en polyphénols en solution (g.L™?)

t : temps ()

q : vitesse de Darcy (m.s?)

s : concentration en polyphénols sur le solide (qté de soluté.g™milieu poreux)
Dnm : coefficient de dispersion (m2.s™)

Om : teneur en eau mobile (-)
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X. Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons abordé les différents procédés d’extraction d’huile d’olive
ainsi que les problématiques liees au rejet de ces effluents dans le milieu naturel, qui se
manifestent par I’inhibition du développement des plantes et des micro-organismes, la
modification des propriétés du sol et la contamination de la nappe phréatique. Nous avons
abordé également la caractérisation physico-chimique des margines en montrant leur pH acide
ainsi que leur richesse en matiére organique, notamment les polyphénols qui attribuent aux

margines un fort pouvoir polluant, d’ou la nécessité de traitement.

Différents procédés ont été utilisés pour le traitement des margines: comme la
coagulation-floculation, 1’adsorption, la combustion et le traitement biologique. La technique
d’infiltration-percolation a été également utilisee comme étant une technique qui combine les
processus physiques, chimiques et biologiques pour le traitement des effluents liquides en
utilisant des filtres a sable. Le filtre multicouche est un systéme qui a montré sa capacité a
I’élimination de la matiére organique et prolonger la durée de vie du systeme en évitant le
probléme du colmatage. En revanche, peu de travaux ont testé 1’ajout des adsorbants biosourcés
a ce systeme pour améliorer leur efficacité de traitement. Par ailleurs, différentes études ont
montré que la dilution des margines avec les eaux usées rend ce systeme d’infiltration-
percolation plus efficace, non seulement suite au phénoméne d’adsorption et de filtration
physique, mais également grace a I’activité biologique qui devient plus importante. Par contre,
selon notre connaissance, aucune étude n’a rapporté I’effet du prétraitement des margines par

la chaux sur ’efficacité de ce systeme a éliminer la matiere polluante.

L’hydrodynamique du milieu poreux est un enjeu scientifique important et une clé pour
optimiser cette opération spécifique de traitement des eaux usées, car elle conditionnera les
mécanismes impliqués dans le transport, la rétention et la dégradation des polluants des
effluents liquides. En effet, la structure physique hétérogene des adsorbants solides et leur
évolution pendant le traitement des eaux pourraient entrainer une distribution hétérogéne de la
teneur en eau. Cette hétérogénéité a I’échelle des pores entraine des variations de la vitesse du
fluide, résultant en un écoulement non uniforme. Un écoulement non uniforme a 1’échelle d’un
réacteur pourrait avoir un impact négatif sur le processus de traitement, entrainant une rétention
non uniforme de polluants dans le réacteur. Le transfert des molécules réactives comme les
nanoparticules, les surfactants et les pesticides a été largement abordé dans la littérature. En
revanche, concernant les margines, plusieurs auteurs ont rapporté des performances

d’abattement de polluants de ces effluents par infiltration-percolation, sans s’intéresser aux
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mécanismes de transfert des margines dans les milieux poreux filtrants. Pour cette raison, il est
utile de comprendre les mécanismes qui régissent 1’écoulement et le transport des polluants a
travers ces matériaux poreux hétérogenes complexes, pour déterminer 1’efficacité de cette
technique dans le traitement des effluents liquides. Une quantification pertinente du
mouvement de 1’eau et des cheminements préférentiels a travers ces milieux poreux complexes
peut donc étre une information importante pour optimiser la performance de la technique

d’infiltration-percolation.

La distillation solaire est une méthode innovante utilisée dans les processus écologiques et
durables pour le dessalement de I'eau. Dans la littérature, cette technique a démontré une
efficacité prometteuse dans le traitement des margines. Cependant, selon notre connaissance,
le couplage de cette technique avec la technique d’infiltration-percolation pour le traitement de

ces effluents n’a pas été rapporté.
Dans ce contexte, les objectifs de ce projet de thése sont les suivants :

- Evaluer les performances du systéeme d'infiltration-percolation pour le traitement des
margines en utilisant des adsorbants biosourcés et moins codteux tels que le charbon de
bois, les coquilles d'huitres et I'écorce d'argan. Etudier I'effet de la dilution des margines
par les eaux usées et du prétraitement par la chaux sur I'efficacité de ce systéeme pour
éliminer les polluants de ces effluents.

- Examiner les mécanismes de transport des polyphénols dans les colonnes d'infiltration-
percolation & I'échelle du laboratoire. Etudier I'influence des caractéristiques physiques
du milieu (taille des grains, taille et distribution des pores) et de la configuration du
filtre adsorbant sur le transfert des margines.

- Evaluer les performances du traitement des margines par la technique de distillation
solaire et comparer son efficacité a celle du systeme combinant la distillation solaire et

I’infiltration-percolation.
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Chapitre II : Etude de I'effet des
adsorbants sur la réduction de la
charge polluante des margines par la
technique d’infiltration-percolation
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I. Introduction

Il est & reconnaitre que 98 % de la production mondiale d’huile d’olive provient des pays
méditerranéens (Gullén et al., 2020). Cette industrie croit d’année en année grace aux méthodes
modernes utilisées pour I’extraction de cette matiere précieuse, ce qui rend le processus
d’extraction plus rapide, plus facile avec un meilleur rendement (Gullon et al., 2020).
Cependant, cette production génére une quantité énorme des margines avec plus de 15 millions
de m® par an dans la région méditerranéenne seulement (Ntougias et al., 2015). Ces margines
sont souvent déversées dans les cours d’eau, ou épandues dans le sol sans aucun prétraitement,
ce qui cause de graves problémes environnementaux, tels que la modification de la qualité des
eaux superficielles et des eaux souterraines, ainsi que I’affection de la fertilité du sol ce qui
conduit & sa stérilisation (Mekki et al., 2007; Boukhoubza et al., 2008).

En effet, ’effet polluant des margines est dii essentiellement a la présence des acides
organiques qui augmentent 1’acidité des margine (pH de 4,6 a 5,8) (Achak et al., 2019) et a leur
forte concentration en matiére organique avec une Demande Biologique en Oxygene (DBOs)
allant de 15 a 135 g/L et une Demande Chimigue en Oxygéne (DCO) allant de 37 a 318 g/L
(Khoufi et al., 2015). De plus, les margines présentent une charge élevée de composés
phénoliques, allant de 1 a 25 g/L (Aggoun et al., 2016; Yangui et Abderrabba, 2018). Ces
composes conferent & ces effluents un effet antimicrobien et pourraient également entrainer
une suppression de la germination de quelques espéces végétales et réduire la croissance de la
racine des plantes (EI Hadrami et al., 2004; Mekki et al., 2007; EI Hassani et al., 2009), sans
oublier qu’ils peuvent également réduire la possibilité de la dégradation microbienne naturelle

des contaminants organiques de 1’eau.

Parmi les techniques utilisées pour le traitement des margines, 1’ infiltration-percolation est
considérée comme une technologie économique et écologique qui a démontré son efficacité
dans le traitement des eaux usées secondaires (Makni., 2001; Bali et al., 2010; Bori Akadar et
al., 2014; Bali et Gueddari., 2019). L’infiltration-percolation combine plusieurs processus de
traitement des effluents urbains et industriels tels que les processus physiques, chimiques et
biologiques. Cette technique consiste a faire passer un effluent liquide a travers un milieu
granulaire poreux non saturé afin d’¢éliminer la matiére organique et/ou minérale qu’il contient
par filtration physique, adsorption ou dégradation biologique. Le fonctionnement du systeme

est basé, d’une part sur la succession de périodes d’alimentation et de repos dans le but

60



Chapitre 11

d’assurer une longue vie du systéme en évitant le colmatage rapide, et d’autre part, aérer le

systéme pour favoriser la dégradation.

Généralement, le mécanisme d’¢élimination de la charge polluante des effluents liquides
par la technique d’infiltration-percolation est réalisé par deux voies a savoir, la voie physique
et la voie biologique. La voie physique inclut la filtration physique des particules et des
molécules grossiéres, ou bien I’adsorption qui permet de retenir les molécules d’intéréts soit
par la création des liaisons de Van-Der-Walls qui sont des liaisons physiques faibles, ou par
adsorption chimique basée sur la création des liaisons plus fortes de types ioniques ou
covalentes. Tandis que la voie biologique consiste a la dégradation de la matiére organique par
les cultures bactériennes fixées sur les particules fines du filtre et 1’oxydation des composés
azotés sous forme des nitrates (Achak et al., 2009a; Bali et al., 2010; Achak et al., 2011; Arafa
et al., 2018; Benamar et al., 2020).

Récemment, un nouveau concept des filtres multicouches nommé en anglais Multi-soil-
layering (MSL) a été développé afin de traiter les eaux usées domestiques dans le but
d’augmenter la durabilité de vie du filtre en évitant le probléme de colmatage. L’idée
fondamentale du systeme MSL est de structurer le sol en alternant des couches plus compactes
de mélange de sol par des couches perméables poreuses pour former de multiples milieux
« aerobies-anaérobies » dans le but d’éliminer les polluants (Zhou et al., 2021). L’utilisation
de cette technologie a connu un grand succes et a confirmé une bonne efficacité de traitement
des eaux usées (Chen et Pat, 2021; Maeng et al., 2021; Sbahi et al., 2021; Zhou et al., 2021).

L’ajout des adsorbants qui sont des matériaux naturels et peu codteux est un processus
innovant dans I’amélioration de la capacité d’adsorption du filtre a sable. Généralement, les
adsorbants naturels comme la peau de banane, la sciure du bois, le son de blé, sont utilisés pour
traiter les eaux usées urbaines et industrielles telles que les margines a I’aide du processus
d’adsorption. Plusieurs études ont confirmé leur efficacité pour augmenter le pH et réduire la
charge organique (Achak et al., 2009; Azzam, 2018; Elayadi et al., 2020). En prenant en compte
cette considération, 1’utilisation d’un filtre composé de sable et d’adsorbants naturels comme

le charbon de bois, les coquilles d’huitres et 1’écorce d’argan a été propose€.

L’objectif de ce chapitre est de (i) réaliser une caractérisation physico-chimique des
margines, (ii) identifier la performance du traitement des margines par infiltration-percolation
a I’aide d’un filtre multicouche contenant le sable et des adsorbants naturels peu cotteux tels

que le charbon, la sciure de bois, les coquilles d’huitres et 1’écorce d’argan, (iii) évaluer I’effet

61



Chapitre 11

de la dilution des margines avec les eaux usées et le prétraitement des margines par la chaux

sur I’efficacité du traitement par infiltration percolation.

Il. Matériels et méthodes

.1 Echantillonnage et origine des margines et des eaux usees

Les effluents oléicoles utilisés dans cette étude ont été collectés d’une unité d’extraction
d’huile d’olive en continue a trois phases, située a 88 Km de Marrakech, Maroc. Les
échantillons ont été stockés dans des récipients en PVC de 30 L. Toutes les analyses ont éeté
effectuées au laboratoire selon des méthodes standardisées immédiatement apres
I’échantillonnage. Les eaux usées domestiques ont été obtenues aupres de 1’Office National de

I’Eau et de I’Electricité a El jadida-Maroc (ONEP) (Figure 11.1).

1.2 Récolte et préparation des adsorbants

Le sable a été collecté de la plage d’El Jadida, tandis que les coquilles d’huitres ont été
collectées de la plage d’El Oualidia (78 Km d’El Jadida). Le charbon de bois et la sciure de
bois ont été achetés aupreés d’un détaillant a El Jadida. L’écorce d’argan a été obtenue d’une
coopérative située a Agadir (441 km d’El Jadida). Ces échantillons ont été lavés, séchés a 1’air
libre, broyés et tamisés pour récupérer que les particules de granulométrie située entre 0,315 et
2,5 mm. La pouzzolane a été fournie par une entreprise & Oulmess-Maroc (340 km d’El Jadida),

elle a été lavée, séchée et tamisée a une granulométrie entre 2,5 et 5 mm.
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Figure 11.1: Points d'échantillonnage des margines (noir), des eaux usées, sable, sciure de bois et
charbon de bois (jaune), coquilles d'huitres (blanc), écorce d'argan (vert) et la pouzzolane (gris) au
Maroc.

11.3 Caractérisation physico-chimique des effluents oléicoles

Pour évaluer I’efficacité du processus de traitement des margines, un suivi des parametres
physico-chimiques a été effectué au sein du laboratoire de ’ENSA d’El jadida (LabSIPE) au
Maroc. Le pourcentage de rétention qui représente 1’efficacité de traitement a été calculé pour

chaque parametre comme suit :

Pourcentage de rétention= (Cl;in ) * 100 (Equation II. 1)

Ou Ci et Cf sont les concentrations initiales et finales de 1’effluent respectivement.

11.3.1 Potentiel d’hydrogéne (pH)
Le potentiel d’hydrogeéne pH des échantillons a été mesuré en utilisant un pH metre WTW,

7110.

11.3.2 Conductivité électrique
La conductivité électrique est un parametre qui refléte le degré de saturation de I’effluent

ou de la solution aqueuse a analyser en nutriments, sels et/ou d'impuretés selon la loi de
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Kohlrausch. La conductivité¢ électrique des échantillons a ét€é mesurée a 1’aide d’un

conductimetre 950.

11.3.3 Turbidité

La turbidité est un parameétre qui représente la teneur en suspension dans 1’eau. La mesure
de ce parametre a été réalisée par un Turbidimétre vin HACH 2100Q. Dans le cas des margines,
une dilution de 100 fois a été nécessaire afin de ne pas dépasser la limite de quantification de

I’appareil et les résultats ont été exprimés en Nephelometric (NTU).

11.3.4 Demande chimique en oxygéne (DCO)
La demande chimique en oxygeéne (DCO) totale représente la quantité d’oxygene
nécessaire pour oxyder la mati¢re organique existante dans 1’eau, tandis que la DCO dissoute

représente la quantité d’oxygene nécessaire pour oxyder la matiére organique dissoute.

La détermination de la DCO totale a été effectuée selon la méthode standard (APHA, 1992).
Le principe de cette méthode est basé sur I’oxydation de la matiére organique contenue dans
I’échantillon par un excés de bichromate de potassium en milieu acide (H2SO4) en présence de
sulfate d’argent comme catalyseur et de sulfate de mercure comme complexant des chlorures,
en chauffant le mélange a 150°C pendant 2h dans un Thermo réacteur (H189800). A la fin de
la réaction, I’excés de bichromate de potassium a été mesuré a I’aide du spectrophotométre
(JENWAY 6320D) a 620 nm. Le tragage de la gamme d’étalonnage a été effectué a I’aide du
biphtalate de potassium (CsHsKOs) et les résultats sont exprimés en mgO2/L. La détermination
de la DCO dissoute nécessite une filtration de 1’échantillon par un filtre (0,45 pm) afin

d’éliminer toutes les particules solides non dissoutes.

11.3.5 Polyphénols

La détermination de la concentration des polyphénols totaux existant dans les margines a
été effectuée selon la méthode colorimétrique de Folin-Ciocalteau. Cette méthode consiste a
oxyder les groupements oxydables des composés phénoliques par le réactif de Folin (Box,
1983).

Avant d’effectuer le dosage, on procéde tout d’abord a une délipidation et une
dépigmentation des margines par I’éther de pétrole 3 fois. Cette étape se poursuit par
I’extraction des polyphénols a 1’aide de I’acétate d’éthyle. L’extrait récupéré est évaporé a sec
a 35°C et le résidu est récupéré dans 5 ml du méthanol pur. Un volume de 1’ordre de 50ul de

I’extrait phénolique auquel, le réactif de Folin-Ciocalteau et de carbonate de sodium ont été
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rajoutés, a été incubé pendant 20 min a 40°C a I’obscurité afin de favoriser la formation d’un

complexe bleu a doser par le spectrophotométre UV a 760 nm.

Le tracage de la gamme d’étalonnage a été effectué a 1’aide de I’acide gallique comme

référence, et les résultats ont été exprimés en équivalent d’acide gallique.

11.3.6 Orthophosphates

Le dosage de 1’orthophosphate (PO4+*) dans les margines a été déterminé selon la norme
AFNOR T90-023. Cette méthode consiste a former un complexe phosphomolybdique par
I’ajout du molybdate d’ammonium. Le complexe formé est ensuite réduit par l’acide
ascorbique donnant un complexe bleu de molybdéne et son intensité est mesurée a 770 nm. Le
tracage de la gamme d’étalonnage a été effectué en utilisant le dihydrogénophophate de

potassium (KH2PO4) comme référence.

11.3.7 Phosphore total

La teneur en phosphore total (PT) dans les margines a été déterminée aprés minéralisation
de I’échantillon par 1’acide sulfurique concentré en présence du persulfate de sodium, suivi par
le dosage du phosphore total par la méme méthode de dosage d’orthophosphate (AFNOR T90-
023).

11.3.8 Ions d’ammonium

Les ions d’ammonium (NH4") ont été dosés par la méthode de Kjeldahl qui consiste a
neutraliser 1’azote ammoniacale en NHs. Au cours de la distillation, la vapeur introduite extrait
la composante volatile ammoniacale de la solution et transporte I'ammoniac via le réfrigérant
dans la solution de récupération qui contient I'acide borique. Le distillat récupéré est titré par

I'acide sulfurique dilué.

11.3.9 Nitrate

Le dosage des ions de nitrates (NO3) a été réalisé par la méthode de salicylate de sodium.
Le principe de cette méthode consiste a faire réagir le salicylate de sodium avec 1’acide
sulfurique afin de former I’acide sulfosalicylique qui réagit avec le nitrate pour former en
milieu basique un mélange ortho et para-nitrosalicylate de coloration jaune permettant un
dosage colorimétrique a 415 nm. La gamme d’étalonnage a été tracée en utilisant le nitrate de

sodium comme étalon.
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1.4 Caractérisation physico-chimique des adsorbants
L’analyse physico-chimique des milieux poreux a été procédée comme suit : au sein du
laboratoire de Transformation Intégré de la Matiére Renouvelable (TIMR) de I’Université de

Technologie de Compiégne (UTC) en France:

1141 Potentiel d’hydrogene (pH)
La détermination du pH des substrats a été effectuée par la mesure du pH d’une solution

de substrat mélangé avec de I’eau distillée a 1/2,5 m/v a I’aide du pH métre WTW, 7110.

11.4.2 Conductivité

Afin de mesurer la conductivité des milieux poreux, un mélange du substrat avec 1’eau
distillée a 1/5 m/v a été préparé. La mesure la conductivité a été effectuée par le conductimeétre
950 (Sierra et al., 2001).

11.4.3 Matiére seche
La teneur en matiére seche des substrats a été¢ déterminée en pesant 1’échantillon avant et

apres séchage a 105°C pendant 24h (Sierra et al., 2001).

11.4.4 Matiere minérale
La détermination de la teneur en matiére minérale a été effectuée en mesurant la masse de

I’échantillon avant et aprés calcination a 550°C pendant 4h (Schinner et al., 2012).

11.4.5 Matiére organique
La matiere organique a été calculée par la différence de masse entre le solide total et la

matiére minérale.

11.4.6 Distribution de tailles de particules

La mesure de la distribution de taille des particules a été effectuée en utilisant un
granulometre laser Mastersizer 2000, Malvern Instrument Ltd. Le principe de cette technique
repose sur le principe de la diffraction d’un rayon laser de longueurs d’onde de 633 nm ou de
466 nm pour les particules les plus fines (Figure I1.2). Selon la théorie de Fraunhofer, I’intensité
du rayonnement diffracté et I'angle de diffraction sont corrélés a la taille des particules éclairées
par un faisceau laser. Plus la particule est petite, plus I'angle de diffraction est grand. Les
résultats obtenus permettent de tracer la courbe de la distribution de taille des particules et de
déduire par la suite plusieurs grandeurs telles que le diamétre médian dso, le diamétre dio et deo
pour lesquels 10 % et 60 % en nombre ou en volume des particules sont plus petites ainsi que

I’indice d’uniformité de Hazen1 Ui=dso/d10.
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Figure Il. 2: Granulométre laser Mastersizer 2000 de Malvern Instrument Ltd

11.4.7 Distribution de taille de pores

La détermination de la distribution de tailles de pores se fait par la méthode de porosimétrie
a intrusion de mercure a 1’aide du porosimétre Auto IV 9500 VI.07, Micromeritics (Figure I1.3-
a). Le principe de cette méthode repose sur I’intrusion du mercure dans les pores des milieux
poreux a analyser. La pression de pénétration de mercure dans les pores de I’échantillon est
inversement proportionnelle a la taille des pores (Figure 11.3-b). Le suivi de la variation de
pression et du volume de mercure injecté permet de déterminer la distribution de taille des
pores. Cette méthode permet la mesure de la distribution poreuse d’un échantillon allant des

Macropores jusqu’aux Mésopores (Qmin =5 nm).

| w “a chantillon poreus Canula

'\Tfs‘vrﬂ (@) | L ()
| i

=, 7 Pression

\ Capacité électrique du montage = #L)
. I fercure

|
Bouchon conducteur

E A2
Figure 1. 3: Porosimetre a intrusion de mercure « AutoPore 1V 9500 V1.07
Micromeritics » (a), principe de la porosimétrie a intrusion de mercure (b)

11.4.8 Masse volumique apparente et specifique

La mesure de la masse volumique apparente est determinée en pesant une quantité bien
déterminée de I’échantillon qu’on met dans une éprouvette graduée de classe A. Le tassage de
I’échantillon en utilisant un Densitap Granuloshop permet la condensation du milieu et

I’augmentation de la densité (Figure 11.4-a). Le rapport de la masse sur le volume (déterminé
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par lecture des graduations de I’éprouvette apres le tassage) occupé par I’échantillon représente

la masse volumique apparente.

La masse volumique spécifique a été déterminée a I’aide du pycnometre a hélium AccuPyc
1330, Micromeritics (Figure 11.4-b). Cette technique consiste a mesurer la variation de pression
entre la quantité de gaz d’hélium introduite a une enceinte de référence et I’enceinte de mesure
qui contient 1I’échantillon. Le faible diamétre atomique du gaz de I’hélium permet de pénétrer
méme les petits pores ouverts de 1’échantillon et par la suite déterminer la masse volumique

spécifique a partir de la loi de Mariotte.

(@) (b)

Figure I1. 4: Densitap Granuloshop (a), pycnometre a hélium AccuPyc 1330 de
Micromeritics (b)

11.4.9 Microscope Electronique a balayage (MEB)

Une observation microscopique de la structure des échantillons des milieux poreux a été
effectuée par le Microscope Electronique a Balayage MEB XL-30, Philips (Figure 11.5-a). Le
principe de cette méthode est de projeter un faisceau d’électrons sur I’échantillon a analyser.
L’interaction entre ces derniers génére des ¢électrons secondaires de plus faible énergie qui sont
accélérés vers un détecteur d’électrons secondaires qui amplifie le signal. Le balayage du
faisceau sur I’échantillon, permet d’obtenir une cartographie de la surface de la zone balayée
(Figure 11.5-b).
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Figure I1. 5 : Microscope Electronique a Balayage MEB XL-30, Philips (a), principe de
fonctionnement du MEB (b)

11.5 Prétraitement des margines par la chaux

Afin d’évaluer I’efficacité du processus d’infiltration-percolation a traiter les margines,
trois types des margines ont été utilisées. Les margines brutes, les margines diluées avec les
eaux usées domestiques a 50% et les margines prétraitées par la chaux. Les essais de traitement
des margines par la chaux consistent a introduire des doses croissantes de la chaux allant de 5
a 35 g/L dans des béchers de 1 L contenant 500 ml des margines sous agitation tres rapide de
200 tr/min pendant une courte durée de 5 min afin d’assurer une bonne répartition de la chaux
pour déstabiliser la charge répulsive des colloides. L agitation rapide est suivie d une agitation
lente pendant 20 min favorisant ainsi le contact des flocs tout en évitant de les briser. Aprés

deux heures de décantation, le surnageant est siphonné afin d’étre analysé.

11.6 Essais préliminaires d’infiltration-percolation

Des essais préliminaires ont été effectués a 1’aide des colonnes remplies, en premier lieu,
avec 100% de sable et en deuxieme lieu, avec un mélange de sable (50%) et d’adsorbant (50%).
Les adsorbants utilisés dans ces essais sont des matériaux naturels, disponibles et moins
couteux tels que le son de blé, I’écorce d’argan et les coquilles d’huitres. Au cours de traitement,
les résultats préliminaires ont montré I’inefficacité du systéme a réduire la charge polluante des
margines, en plus de I’apparition des signes de colmatage des colonnes principalement dans le

cas du son de blé. Devant ces contraintes, 1’amélioration des constituants du massif filtrant
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devient une nécessité afin d’augmenter le taux de dépollution des margines. Cette approche
repose principalement sur (i) le remplacement de son de blé par un adsorbant plus efficace et a
une surface spécifique plus élevee tel que le charbon de bois (Pijarn et al., 2021), (ii) I’ajout de
la sciure de bois afin de fournir une bonne source de carbone aux micro-organismes et de
favoriser la capacité d’adsorption des composés organiques (Hao et al., 2021; Mallakpour et
al., 2021). Selon les travaux de Azzam, 2018, une dose de 80 g/L de charbon de bois a pu
éliminer 90 % des composés phénoliques. Les travaux conduits par Luo et al., 2013 pour le
traitement des eaux usées par les coquilles d’huitres ont rapporté un taux d’abattement de 80%,
85%, 86%, 50% et 85%, de DCO, DBO, NHs-N, TP et MES respectivement. L’écorce d’argan
a montré son efficacité¢ non seulement dans 1I’¢limination des composés organiques tels que
bisphénols A (92%) et diuron (95%), mais également dans 1’adsorption des métaux tel que le

cuivre (ElI Boundati et al., 2019; Zbair et al., 2020).

Afin de minimiser le risque de colmatage, des couches perméables de pouzzolane ont été
utilisées. La nouvelle composition du filtre a sable sera sous forme des filtres en série composes
d’une couche perméable suivie d’une couche impermeéable. La couche perméable est constituée
des particules grossiéres de pouzzolane qui permet d’améliorer la distribution de 1’eau. La
couche de mélange est constituée d’une mixture de sable (70%), la sciure de bois (10%) comme
une source de carbone pour les micro-organismes et des adsorbants naturels (20%) (charbon

de bois ou coquilles d’huitres ou écorce d’argan).

11.7 Dispositif expérimental

Le pilote expérimental consiste a utiliser des colonnes d’infiltration-percolation en PVC
de 10 cm de diamétre et 110 cm de hauteur. Chaque colonne a été remplie de 10 cm de gravier
au fond de la colonne comme une couche de drainage et de 10 cm de gravier au sommet pour
assurer une répartition homogene du liquide lors de 1’alimentation. Quatre couches de 10 cm
de mélange dont leur composition est mentionnée dans le Tableau I1. 1 ont été alternées avec
quatre couches perméables de 10 cm de pouzzolane possédant une taille de grain entre 2,5 et 5
mm (Figure 11.6). Pour améliorer la dégradation aérobie de la matiére polluante des colonnes,
différentes entrées d’air, constituées des petites colonnes latérales de 3 cm de diamétre, ont été

insérees dans chaque colonne (Figure 11.7).

Avant utilisation, les colonnes remplies ont été lavées a plusieurs reprises avec de 1’eau
distillée jusqu’a I’obtention d’un filtrat clair et transparent. Ensuite, un litre de chaque

échantillon des margines brutes, diluées et prétraitées par la chaux préalablement préparée a
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été injecté dans les colonnes deux fois par semaine avec un cycle intermittent de 1 jour
d’alimentation / 3 jours de repos avec une bachée de 12,73 cm/j (1 L/j). L’écoulement des
margines se fait en percolation a travers le substrat, I’eau percolée est récupérée au moyen d’un

drain placé a la base de chaque colonne.

L’expérience a été menée durant 7 mois s’étalant du mois de novembre 2020 au mois de
mai 2021. Tout au long de cette période d’étude, le fonctionnement du systéme expérimental a
été contrélé par la mesure des parametres physico-chimiques. Les prélevements sont effectués
sur des échantillons a I’entrée du filtre (margines brutes, margines diluées avec des eaux usées
urbaines et margines prétraitées) et des échantillons a la sortie des colonnes. Ces échantillons
ont fait I’objet d’une mesure de pH, la conductivité électrique (CE), la DCO totale et dissoute,
les polyphénols, NH4*, NOs", PO4* et le phosphore total.

Tableau I1.1: Composition des couches de mélange et des couches perméables dans les colonnes
d'infiltration-percolation

Couches de mélange
Charbon de bois  Coquilles d’huitres Ecorce d’argan
70% Sable 70% Sable 70% Sable
10% Sciure de bois = 10% Sciure de bois 10% Sciure de bois
20% Charbon de 20% Coquilles
bois d’huitres
25mm<e<5mm 0.315mm<e<25mm

Couche perméable

100% pouzzolane
20% Ecorce d’argan
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Figure I1. 6. Dispositif expérimental d infiltration percolation

Figure 1. 7: Colonnes expérimentales d'infiltration-percolation
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11.8 Analyse en composante principale (ACP)

Apres le suivi des différents parametres physico-chimiques des margines a la sortie des
colonnes, nous avons fait appel a une méthode statistique descriptive d’analyse multivariée des
données qui a pour objet de présenter le maximum d’informations contenu dans un tableau de
donné sous forme graphique. L’ACP ou I’analyse en composante principale est une méthode
qui consiste a transformer des variables statistiquement corrélées en nouvelles variables
décorrelées les uns les autres. Ces nouvelles variables sont nommees composantes principales
(CP) qui correspondent & une combinaison linéaire des variables originelles, ceci permet de
résumer l'information en reéduisant le nombre de variables et de les présenter sous forme

graphique.

Les composantes principales (CP), constituent un nouveau repére dans I'espace vectoriel.
La premiere CP est caractérisee par une variance maximale ou un maximum d’informations, et
représente la direction le long de laquelle I'inertie du jeu des données est maximale. Sur le
graphique, la premiére CP se distingue plus par un allongement du nuage de points. La
deuxieme composante principale est caractérisée également par une variance maximale de la
dispersion qui n’a pas été représentée par la premiere CP. Elle se matérialise au niveau de la
représentation graphique par une seconde direction de 1’allongement de nuage de points en se
plagant dans I'espace orthogonalement a la premiére CP. Pour les autres CP, elles sont obtenues
par combinaison linéaire des variables initiales (Figure 11.8).

x2

x1

x0

Figure Il. 8 : Construction des trois premiéres composantes principales dans l’espace des individus
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e Poids factoriel des variables (Loading plot)

Il peut étre défini comme la projection des variables sur le plan des composantes
principales. Plus le poids factoriel d’une variable sur un axe augmente, plus elle est bien

expliquée par cet axe (c.a.d. qu’elle contribue mieux a la construction de 1I’axe ou de la CP).
e Coordonnées factorielles des individus (Scores plot)

Les coordonnées factorielles des individus sont obtenues apres leur projection orthogonale
sur les droites traversant le nuage de points multidimensionnel de I’espace produit par les

vecteurs des individus. Elles sont généralement obtenues par la relation suivante :
Dans I’espace des variables : t1 = X. P1
Dans I’espace des individus : 11 = XT. V1

Avec :

e t1 = Coordonnées factorielles des individus dans 1’espace des variables.
e |1 = Coordonnées factorielles des individus dans 1’espace des individus.
e X = Matrice des données contenant les variables et les individus.

e XT = Matrice des données transposées.

e P1 = Poids factoriel des variables.

e /1 = Poids factoriel des individus.

Notant que le poids factoriel des variables peut étre interprété comme les corrélations entre
les CPs et les variables, alors que le poids factoriel des individus peut étre interprété comme

les corrélations entre les CPs et les individus. (Figure 11.9)
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Figure I1. 9: Distribution des individus dans I'espace des variables (Score Plot) et la distribution des
variables dans I'espace des individus (Loading Plot)

Résultats et discussions

I11.1 Caractérisation physico-chimique des margines
Le Tableau Il. 2 résume les caractéristiques physico-chimiques des margines brutes,
diluées avec des eaux usées domestiques a 50 %, et des margines prétraitées par la chaux. Les

valeurs correspondent a la moyenne des mesures de 3 répétitions.

Les margines sont caractérisées par un degré d’acidité €levé, avec un pH de 5,16 et 5,3
pour les margines brutes et diluées respectivement. Cette acidité est principalement due a une
charge élevée d’acides organiques comme les acides phénoliques et les acides gras (Elabdouni
et al., 2020) suite aux réactions d’auto-oxydation et de polymérisation qui transforment les
alcools phénoliques en acides phénoliques pendant la période de stockage des margines. Ces
réactions se manifestent par un changement de la couleur initiale des margines de brun
rougeatre vers un noir trés foncé. Des résultats similaires ont été observés par Asses et al.,
(2002) et Amaral et al., (2008). De plus, cette acidité est I’'une des raisons qui limitent le
traitement biologique des margines, car la majorité des microorganismes ne peuvent pas se
développer dans un milieu acide (Ntougias et al., 2013). Cependant, apres le prétraitement des
margines par la chaux, le pH augmente et devient trés basique (11,46). Des résultats similaires
ont été obtenus par Achak et al., (2008) qui ont observé une augmentation du pH des margines

en fonction de la dose de la chaux ajoutée jusqu’une dose de 15g/L ou le pH se stabilise autour
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de 12. De méme, le pH basique peut inhiber également le traitement biologique des margines

comme dans le cas du pH acide.

La conductivité électrique des margines atteint 9,99 ms/cm, 7,03 ms/cm et 13,17 ms/cm
pour les margines brutes, diluées et prétraitées respectivement (Table 1l. 2). Cette conductivité
¢levée est due a la grande richesse des margines en sels minéraux suite a I’utilisation de salage
pratiqué pour conserver les olives jusqu'a trituration. (Ouzounidou et al., 2010; Bouknana et
al., 2014; Elabdouni et al., 2020).

La charge en matiére en suspension déduite de mesure de turbidité atteint 616 NTU pour
les margines brutes. Cette valeur est faible par rapport a celle précédemment rapportée par
Bouknana et al., (2014). Apres dilution avec les eaux usées et prétraitement par la chaux, la
turbidité a été réduite a 361 UTN et 301 NTU respectivement.

Les margines sont également caractérisées par une charge élevée en matiére organique
avec une DCO totale et dissoute de 92,59 gO./L et 57,36 gO2/L respectivement. Ces effluents
peuvent engendrer des nuisances trés importantes et un risque redoutable pour I’environnement
s’ils sont rejetés dans le milieu récepteur sans aucun traitement préalable. En plus, les matiéres
colloidales contenant dans les margines ne présentent pas de grande aptitude a la sédimentation.
La dilution et le prétraitement des margines ont pu réduire la charge de la DCO totale a 49,59
et 71,27 gO2/L et la DCO dissoute & 20,51 gO-/L et 39,39 gO-/L respectivement (Tableau 11.2).

Les composés phénoliques présents dans les margines conférent a cet effluent un aspect
de toxicité (Mekki et al., 2007; Elabdouni et al., 2020). Leur concentration atteint 1,53 g/L dans
les margines brutes. Ces composés sont essentiellement contenus dans la fraction soluble des
margines. Ils se répartissent entre monomeres aromatiques et polyphénols de hautes masses
moléculaires, ils sont tous récalcitrants a la biodégradation a cause de leur structure tres stable
due aux noyaux aromatiques (Sayadi et Ellouz, 1995). Une réduction de la teneur en composés
phénoliques a été obtenue pour les margines diluées (0,83 g/L) et les margines prétraitées (0,79
g/L). Selon Achak et al., (2009b), ces teneurs en composés phénoliques restent largement
supérieures aux normes standards de rejet de I’industrie oléicole dans le milieu récepteur qui

ne dépasse pas en général 0,5 mg/L.

La concentration des minéraux dans les margines est également élevée, avec une
concentration de PO4> de I’ordre de 0,26 g/L, 0,14 g/L et 0,02 g/L, et de phosphore total de
0,83 g/L, 0,42 g/L et 0,05 g/L pour les margines brutes, diluées et prétraitées respectivement.
La méme tendance a été observée par Achak et al., (2011) et EI Moussaoui et al., (2018). Achak
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et al., (2011) ont rapporté une concentration de 0,22 et 0,3 g/L de PO4* et phosphore total
respectivement des margines brutes. Tandis que EI Moussaoui et al., (2018) ont trouvé une
teneur de 0,11 g/L de PO+* et 0,25 g/L de phosphore total. Une concentration plus élevée de
phosphore total (6,8 g/L) a été mentionnée par El Herradi et al., (2018).

Les margines sont caractérisées également par la présence de différentes formes d’azote,
comme les nitrates avec une concentration de I’ordre de 0,08 mg/L, 0,05 mg/L et 0,05 mg/L,
et I’azote ammoniacal (NHs-N) avec une concentration de 7,51 mg/L, 5,24 mg/L et 6,09 mg/L
pour les margines brutes, diluées et prétraitées respectivement. Selon la littérature, la
concentration des margines brutes en nitrates trouvée reste trés faible par rapport a celle
rapportée par Achak et al., (2009a) (1,94 mg/L); El Herradi et al., (2018) (84 mg/L) et El
Moussaoui et al., (2018) (251 mg/L).

En revanche, la concentration d’azote ammoniacal est similaire a celle trouvée par Achak
et al., (2009a) (1,52 mg/L) et El Herradi et al., (2018) (23 mg/L). Bien que la présence de ces
nutriments soit bénéfique pour I’agriculture, il n’est pas recommandé¢ d’appliquer cet effluent
directement sur le sol, car il pourrait causer une accumulation des sels et des composés
phytotoxiques et modifier le pH du sol, ainsi ces éléments nutritifs avec une forte concentration

pourraient contaminer la source d’eau souterraine (Garcia-Gomez, 2003; Chaari et al., 2014).

La caractérisation physico-chimique de différents types de margines confirme que les
margines brutes sont trés chargées en matiere polluante, et elles se caractérisent également par
un pH acide, et une salinité tres élevée. En outre, la dilution a permis de réduire la charge
polluante de ces margines ce qui potentiellement peut favoriser la capacité du systeme
d’infiltration-percolation & éliminer la matiere organique. On remarque également que le
prétraitement des margines par la chaux a permis de réduire la concentration des margines en
matiére organique et en polyphénols, et surtout en éléments de phosphore. Cependant, ce
prétraitement a conduit a une augmentation du pH et de la conductivité électrique. L’ utilisation
des margines diluées et prétraitées nous permettra d’évaluer I’effet de la dilution des margines
et leur prétraitement par la chaux sur I’efficacité de traitement des margines par infiltration-

percolation.
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Tableau I1.2 : Caractérisation physico-chimique des margines brutes, diluées et prétraitées par la

chaux

Margines brutes Margines diluées Margines prétraitées
pH 5,16 5,30 11,46
Conductivité Electrique (ms/cm) 9,99 7,03 13,17
Turbidité (NTU) 616,00 361,11 301,78
DCO totale (gO,/L) 92,59+1,56 49,59+1,81 71,27+1,28
DCO Dissoute (gO./L) 57,36+3,15 20,51+6,57 39,39+4,25
Phénols totaux (g/L) 1,53+0,09 0,83+0,04 0,79+0,08
NHs* (mg/L) 7,5140,72 5,24+0,92 6,09+0,43
NOs™ (mg/L) 0,08+0,01 0,05+0,01 0,05+0,01
PO4* (g/L) 0,26+0,01 0,14+0,02 0,02+0,003
Phosphore total (g/L) 0,83+0,03 0,42+0,07 0,05+0,01

I11.2 Caractérisation des adsorbants

111.2.1 Caractérisation physico-chimique des adsorbants

L’analyse physico-chimique de pouzzolane et des trois compositions a savoir, (i) le sable,
la sciure de bois et le charbon de bois, (ii) le sable, la sciure de bois et les coquilles d’huitres et
(ii1) le sable, la sciure de bois et I’écorce d’argan a montré un pH de 1’ordre de 8,90 ; 7,10 et
8,80 respectivement. Ce pH contribuera a la neutralisation de I’acidité des margines au cours
du processus d’infiltration-percolation. Comme il est indiqué dans le Tableau Il. 3, la porosité
de la couche perméable (pouzzolane) est beaucoup plus élevée que celle des couches de
mélange, ce qui favorise le processus de percolation et diminue la possibilité de colmatage du
lit filtrant. Cependant, la pouzzolane présente une conductivité électrique plus faible et une
teneur en matiére organique plus élevée que les couches de mélanges ce qui influence le

processus de réduction de la charge polluante.

La taille médiane des particules de la couche de mélange de charbon de bois correspondait
a 504 um, et ’indice d’uniformité Ui = deo/d10 est de 2,04, ou deo et dig représentent le diametre
du grain auquel 60 % et 10 % du volume du milieu sont inférieurs a ces pourcentages. Les
mémes résultats ont été obtenus pour les mélanges de coquilles d’huitres et d’écorce d’argan
avec une granulométrie médian de 567 et 609 um et un degré d’uniformité de 2,16 et 2,01 pour
ces milieux poreux respectivement (Figure 11.10). Selon Tao et Mancl, (2016), le milieu
granulaire idéal pour les bioréacteurs représente une taille efficace comprise entre 0,3 et 1,5

mm et le coefficient d’uniformité devrait étre inférieur a 4,0, afin d’avoir une conductivité
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hydraulique adéquate et de minimiser le risque de colmatage. Dans ce travail, les valeurs des

coefficients d’uniformité répondent parfaitement a ces exigences.

Tableau 11.3: Caractérisation physico-chimique des substrats

Mélange de Mélange des  Meélange

Paramétres charbon de coquilles d’écorce Pouzzolane
bois d’huitres d’argan

pH 8,90 7,10 8,80 6,62
Conductivité Electrique pS/cm 194 258 202 135
Humidité % 0,10 1,20 0,8 1,30
Solide total mg/g 994 988 992 987
Matiére organique mg/g 41 38 66 254
Matiére minérale mg/g 958 961 933 999
Masse volumique apparente g/cm? 1,27 1,45 1,29 0,855
Masse volumique spécifique g/cm? 2,30 2,58 2,63 2,548
Porosité % 48,26 44,01 51,46 65,26
Tailles médiane pm 504 567 609 -
Indice d’uniformité (deo/d10) 2,04 2,16 2,01 -

12 -

—®— Mélange charbon de bois
1|—e— Mélange coquille d'huitre
10 {|—— Mélange écorce d'argan

Volume (%)

O YVYYYYYY YV VYV Y VYV VYV YVVY

T T L T T L
10 100 1000

Classes de taille (um)

Figure 11. 10: Distribution de taille des particules pour les couches de mélange
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111.2.2 Microscope électronique a balayage (MEB)

Le balayage microscopique effectué sur les différents adsorbants est présenté sur les
Figures (11.11-a, b, c, d, e et f). On remarque que les grains de sable se caractérisent par une
surface lisse et présentent des petits pores de différentes tailles, tandis que la sciure de bois
présente plus de pores de taille uniforme, en revanche la pouzzolane se caractérise par une
surface treés rugueuse et des pores de taille variable. L’image obtenue de charbon de bois montre
clairement sa structure poreuse et hétérogene, avec des tailles de pores variables. En outre, ces
pores diminuent la résistance a la diffusion et facilitent le transfert de masse a la surface interne
de ’adsorbant. D’autre part, les coquilles d’huitres et I’écorce d’argan ne présentent a priori

pas d’intra-porosité mais des surfaces irréguliéres et rugueuses.

Figure I1. 11: Images MEB représentatives du sable (a), sciure de bois (b), pouzzolane (c), charbon
de bois (d), coquilles d’huitres (e) et d’écorce d’argan (f)

111.2.3 Diffraction des Rayon X DRX

Le Tableau Il. 4 présente la composition des adsorbants utilisés, du sable et de la
pouzzolane en termes de composition minérale. Les spectres DRX correspondants sont
présentés dans la Figure 11.12 et montrent dans un premier temps que le sable, la pouzzolane et
les coquilles d’huitres ont des structures cristallines, alors que le charbon de bois et 1’écorce
d’argan ont une structure amorphe. Les diffractogrammes ont révélé la prédominance de Silice
(SiO2), de calcite, de 1’aragonite (CaCO3), du Dolomite (MgCa(CO3)2) et du LiFeO dans le
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sable. La caractérisation de la pozzolane a montré sa richesse en fer, magnésium et silice sous
forme d’Augite ((Si206)(Ca,Mg, Fe).), Forsterite (Mg,Fe(SiOs4)) et Fluoro termolite
(Ca2Mgs[Sis011(OH,F)]2). L’analyse DRX des coquilles d’huitres a montré la présence de
calcite (CaCOg) et Sphalerite (ZnS). En revanche malgré la structure amorphe du charbon de
bois et de 1’écorce d’argan qui rend la détermination de la composition de ces adsorbants plus
difficile, I’analyse de DRX a pu détecter la présence de Calcite (CaCO3) et de LiFeO, dans le
charbon de bois, et le Silice (SiO3) et le Keillite (Fe,Mg)S) dans I’écorce d’argan. En effet, la

frome semi-cristalline de la sciure de bois a permis d’identifier la présence des traces de silice.

Tableau I1.4: Analyse de la composition des adsorbants, du sable et de la pozzolane par DRX

Matériaux Structure Composition
Calcite (CaCOg)
Aragonite (CaCOs)

Sable Cristalline Dolomite MgCa (COs);
Silice (Si0,)
LiFeO,
Augite (Si206)(Ca,Mg, Fe).
Pouzzolane Cristalline Forsterite Mg,Fe(SiO4)

Fluoro termolite CazMgs[SisO11(OH,F)]2
Calcite (CaCOg)

Charbon de bois | Amorphe

LiFeO;
Coquilles o Calcite (CaCOs)
Cristalline )
d’huitres Sphalerite (ZnS)
Silice (Si0,)

Ecorce d’argan Amorphe

Keillite (Fe,Mg)S)
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Figure Il. 12: Spectres de DRX du sable (a), pouzzolane (b), charbon de bois (c), coquilles d'huitres (d), écorce

d'argan (e) et sciure de bois (f)

111.3 Preétraitement des margines par la chaux

L’utilisation de la chaux pour le traitement des margines a été le sujet d’étude de plusieurs

chercheurs qui ont trouvé des résultats satisfaisants non seulement au niveau de I’augmentation

du pH des margines, mais également au niveau de 1’élimination de la matié¢re organique et des

polyphénols (Aktas et al., 2001; Achak et al., 2008; Elayadi et al., 2019). Dans cette optique et

afin de réduire la charge polluante des margines avant son passage a travers le systeme

d’infiltration-percolation, un prétraitement avec des doses croissantes de la chaux a été étudié.

La performance épuratoire de la chaux a été suivie par I’évolution de pH, la DCO et les

composés phénoliques a des doses allant de 15 a 35 g/L.
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111.3.1 Evolution du pH

La Figure I1.13 montre une augmentation importante du pH (10.5) dés 1’ajout de la chaux.
A une dose de 20 g/L, ’augmentation du pH devient faible et atteint une valeur de 12. Des
résultats similaires ont été observés par Aktas et al., (2001); Achak et al., (2008) et Elayadi et
al., (2019) dans 1’étude de traitement des effluents oléicoles par coagulation-floculation en

utilisant la chaux.

Dose de la chaux (g/L)

Figure 1. 13:Evolution de pH en fonction de la dose de la chaux ajoutée

111.3.2 Evolution de laDCO

Le traitement des margines par des doses croissantes de la chaux allant de 15 a 35 g/L a
montré que le taux d’élimination de la DCO est de I’ordre de 40% a une dose de 30 g/L de la
chaux (Figure 11.14). Les mémes resultats ont été trouvés par Elayadi et al., (2019) qui ont
montré que cette élimination se fait par une précipitation en présence de Ca(OH), traduit par
I’emprisonnement et 1’adsorption de la mati¢re dissoute sur les flocs. En effet, d’autres travaux
sont en accord avec les résultats trouvés. Achak et al., (2008) ont trouvé une élimination de 43%
de la DCO pour une dose de 20 g/L, tandis que Aktas et al., (2001) ont montré que la dose
optimale de la chaux pour obtenir une élimination de 42 a 46% de la DCO est de 25 g/L. Esra
etal., (2001) indiquent qu’une dose de 25 g/L de la chaux permet d’¢éliminer 41,5% de la DCO
des margines. En revanche, Alaoui Slimani et al., (2016) ont rapporté qu’une faible dose de la

chaux (7,5 g/L) permet d’éliminer plus que 50% de la DCO.
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En général, le mécanisme d’¢élimination de la DCO est li¢ principalement au piégeage des
particules en suspension et colloidales par des flocs tels que CaCOsz et MgO formes lors de
traitement et qui agissent comme des agents précipitants. La formation de CaCOs est réalisée
a partir de Ca(OH)2a un pH entre 8,3 et 9,6 selon les équations 11.2 et 11.3. Tandis que MgO
est formé a partir de Ca(OH); et MgCO3z a un pH entre 9 et 11,5 selon I’équation 11.4 (Ayeche,
2012).

Ca(OH); + H.CO3 ) C3CO;+ 2 H0 Equation I1. 2
Ca(OH); + Ca(HCO3)2 @) 2 CaCO; + 2H,0 Equation 11. 3
Ca(OH); + MgCOs ) CaCO; + Mg(OH), =) MgO + H,0 Equation II. 4

111.3.3 Evolution des polyphénols

La Figure I1.14 montre 1’évolution du taux d’abattement des polyphénols en fonction de la
dose de la chaux ajoutée. On constate que le taux d’élimination des polyphénols atteint 62% a
25 g/L de la chaux a un pH basique égal a 11. Cette élimination peut étre d( a la précipitation
de Ca(OH). qui se forme & pH basique et piege ainsi la matiére organique dissoute et les
polyphénols en particulier. En plus, ’augmentation du pH permet de transformer les phénols
en phénolate ce qui facilite leur élimination (Elayadi et al., 2019). Plusieurs auteurs ont trouvé
des résultats similaires avec des pourcentages d’élimination des polyphénols de 65%, 75% et
67% avec des doses de la chaux de 25 g/L, 20 g/L et 60 g/L respectivement (Aktas et al., 2001;
Ginos et al., 2006; Achak et al., 2008). La Figure II.14 montre aussi qu’au-dela de 25 g/L de la
chaux, le pourcentage d’élimination des composés phénoliques reste stable méme avec 1’ajout
de la chaux. Cette constatation peut étre expliquée par la saturation des sites favorables a
’adsorption des polyphénols présents dans la solution. Cependant, d’autres auteurs ont observé
une diminution d’¢élimination des composés phénoliques apres la dose optimale ajoutée de la
chaux. Selon ces auteurs, cela peut étre expliqué par la dissolution de I’hydroxyde de calcium

Ca(OH)2 ce qui mene a la libération des polyphénols adsorbés (Elayadi et al., 2019).
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Figure 11. 14: Evolution du pourcentage de rétention de polyphénols et de la DCO en fonction de la
dose de la chaux ajoutée

111.3.4 Conclusion

La caracteérisation physico-chimique des margines montre que ces effluents présentent un
pH acide et une teneur trés élevée en matiére organique exprimée en termes de DCO et des
polyphénols. Le prétraitement des margines par coagulation-floculation en utilisant la chaux
comme coagulant a permis de réduire significativement la charge polluante de ces effluents.
En obtenant un taux d’abattement de 40% en DCO et 62% en polyphénols a une dose de 30
g/L.

Les résultats du Tableau Il. 2 montrent bien la réduction de la concentration de tous les
parameétres, et plus significativement la concentration des margines en orthophosphate et en
phosphore total. Cette réduction peut favoriser potentiellement 1’efficacité de traitement des
margines par infiltration-percolation. En revanche, les résultats montrent aussi une
augmentation de la conductivité électrique des margines et de leur pH, ce qui peut
probablement limiter I’activité microbiologique et par conséquent affecter la performance du

traitement des margines par cette technique.

I11.4 Traitement des margines par infiltration-percolation
L’un des objectifs principaux de ce projet est d’évaluer la performance de traitement des
margines par infiltration-percolation, en utilisant des adsorbants naturels et moins codteux

comme le charbon de bois, les coquilles d’huitres et 1’écorce d’argan. Pour cela nous avons
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procédé a traiter trois types des margines (brutes, diluées avec les eaux usées, et prétraitées par
la chaux) a I’aide des colonnes d’infiltration-percolation constituées d’une alternation des
couches perméables de pouzzolane avec des couches de mélange (70% sable, 10% sciures de
bois et 20% d’adsorbant (charbon de bois, coquilles d’huitres et écorce d’argan)). Dans cette
partie nous allons faire le suivi des parametres physico-chimiques (pH, CE, DCO totale et
dissoute, polyphénols, OP, PT, NHs-N et NO*) des margines avant et aprés leur passage a
travers les colonnes d’infiltration percolation, tout en comparant ’effet des adsorbants et des

margines utilisées sur la performance épuratoire du systeme.

111.4.1 Evolution du pH

Le pH a I’entrée des colonnes alimentées par les margines brutes (M.B) varie entre 4,7 et
5,43, avec une moyenne de 5,15 (Figure 11.15-a). Le pH a la sortie de la colonne de charbon de
bois a augmenté jusqu’a la neutralité avec une moyenne de 6,38. De méme pour les colonnes
des coquilles d’huitres (Figure I1.15-d) et d’écorce d’argan (Figure I1.15-g) avec un pH a la
sortic de ces colonnes de I’ordre de 6,56 et 6,41 au moyen respectivement. Le méme
comportement a été observé pour les colonnes alimentées par les margines diluees (M.D) avec
les eaux usées domestiques avec un pH d’entrée compris entre 4,89 et 5,71 (Figure I1.15-b) et
qui augmente également a la neutralité a la sortie de ces colonnes avec un pH de I’ordre de
7,36, 7,11 et 6,72 pour les colonnes de charbon de bois, des coquilles d’huitres et d’écorce

d’argan respectivement (Figure I1.15-b-e-h).

Ces résultats sont conformes a ceux rapportés par Achak et al., (2009b) qui ont observé
une augmentation du pH des margines de 4,79 jusqu'a 7,68 apres traitement des margines par
infiltration-percolation a l'aide d'un filtre a sable. Benamar et al., (2020) ont également obtenu
un pH neutre des margines apres filtration (6,14 — 6,40), alors que Arafa et al., (2018) ont
remarqué une augmentation du pH vers la basicité (7,9 a 8,5), ce comportement pourrait étre
da a la fixation des acides organiques sur les grains du milieu filtrant. Par ailleurs, 1’adsorption
et ’échange d’ions sont les principales réactions physiques et chimiques de surface qui se
produisent sur ce milieu pendant la percolation des margines a travers celui-ci (Mekki et al.,
2007; Achak et al., 2019). Selon Masi et al.,(2015) et Achak et al., (2019), ce comportement
de neutralisation de pH pourrait s’expliquer par la dilution des sels de carbonates provenant du
sable (Tableau II. 4) ou par 1’oxydation biologique. De plus, la neutralité du pH de mélange
des coquilles d’huitres et de la pouzzolane ainsi que la légére augmentation du pH de mélange
de charbon de bois et du mélange d’écorce d’argan (Tableau Il. 3) permet de faire augmenter

le pH des margines aprés traitement grace a leur pouvoir tampon.
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Figure 11. 15 : Evolution du pH dans les colonnes de charbon de bois alimentées avec les margines brutes (M.B) (a), diluées (M.D) (b) et prétraitées (M.P)
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Toutefois, dans la colonne alimentée avec les margines prétraitées (M.P) par la chaux, le
pH al’entrée de la colonne varie entre 10,47 et 12,08 avec une moyenne de 11,46 (Figure I1.15-
c). Apres la percolation, le pH a diminué jusqu’a la neutralité également avec un pH moyen de
6,76, 7,06 et 7,00 a la sortie des colonnes de charbon de bois, des coquilles d’huitres et d’écorce
d’argan respectivement (Figure II.15-c-f-i). Cette diminution peut étre attribuée a 1’élimination
de I’hydroxyde de calcium qui s’est formé pendant la phase de prétraitement des margines par
la chaux (Eq I1.5). En outre, les milieux poreux utilisés notamment le sable et la pouzzolane
sont connus par leur capacité tampon, ce qui explique la variation du pH des margines utilisées,

de I’acidité ou de la basicité a la neutralité (Achak et al., 2019).

CaO + H,O = Ca(OH); Equation I1. 5

111.4.2 Evolution de la conductivité électrique (CE)

La Figure 11.15 montre que la CE des margines a la sortie des différentes colonnes a
augmenté lors de la percolation des margines a travers le lit filtrant. La valeur de la conductivité
électrique des margines brutes a passé de 11,80 mS/cm a 16,14 mS/cm pour la colonne du
charbon de bois, a 16,08 mS/cm pour la colonne des coquilles d’huitres et a 15,01 mS/cm pour
la colonne d’écorce d’argan (Figure I1.16 a-d-g). Le méme comportement a été observé pour
les colonnes alimentées par les margines diluées, une augmentation de la conductivité
¢lectrique qui passe de 7,56 mS/cm des margines diluées a I’entrée jusqu’a 8,73 mS/cm, 10,24
mS/cm et 10,23 mS/cm pour les colonnes de charbon de bois, coquilles d’huitres et d’écorce
d’argan respectivement (Figure II.16 b-e-h). La conductivité électrique des margines
prétraitées (15,01 mS/cm) est supérieure a celle des margines brutes et diluées, bien que le
traitement de ces margines par infiltration-percolation a permet d’avoir une légére
augmentation de la conductivité électrique qui correspond a 16,45 mS/cm, 15,70 mS/cm et
15,66 mS/cm pour les colonnes de charbon de bois, coquilles d’huitres et d’écorce d’argan
respectivement. L’écart de la CE entre 1’entrée et la sortie des colonnes alimentées par les
margines prétraitées est de I’ordre 0,46 mS/cm a 1,26 mS/cm. Cet écart reste faible par rapport
a la CE des colonnes alimentées par les margines brutes et diluées qui indiquent un écart de

I’ordre de 4 mS/cm et 2 mS/cm respectivement.
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Figure 11. 16 : Evolution de la conductivité électrique (CE) dans les colonnes de charbon de bois alimentées avec les margines brutes (M.B) (a), diluées
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Achak et al., (2019) ont également observé une augmentation de la CE des margines
diluées avec les eaux usees de 5,87 mS/cm a 7,37 mS/cm aprés leur traitement par un filtre a
sable. Benamar et al., (2020) ont observé que la CE des margines brutes passe de 16,79 mS/cm
jusqua 21,60 mS/cm aprés traitement par infiltration-percolation a l'aide des colonnes
contenant un mélange de sable et de la chaux. Des resultats similaires ont été obtenus par
Cabrera et al., (1996) et Yalcuk et al., (2010) qui ont également observé une augmentation de
la CE des margines apres leur passage a travers le filtre. Cette augmentation pourrait étre due
a la saturation des sites de fixation des ions et d’élution des ions adsorbés a la sortie des
colonnes et probablement aussi a la minéralisation de la matiere organique. Ce comportement
pourrait étre attribué également au ruissellement des minéraux du sable qui est riche en calcite
et en silice (Tableau Il. 4) vers le filtrat causant une augmentation de la concentration des ions

et par conséquent une augmentation de la conductivité électrique.

111.4.3 Evolution de la DCO totale

La Demande Chimique en Oxygéne (DCO) est la quantité d’oxygéne nécessaire pour
oxyder les substances organiques et minérales de 1'eau. La DCO représente 1’un des parameétres
majeurs qui refletent la charge globale en polluant organique des margines et des effluents
liquides en général. La DCO refléte aussi la capacité des systemes de traitement des eaux a

éliminer la matiere organique.

Les Figure 11.17-a-b-c montrent la performance de la colonne de charbon de bois a éliminer
la matiére organique exprimée en termes de la DCO totale. La colonne de charbon de bois
montre que parmi les trois différents types des margines, la colonne alimentée par les margines
diluées avec des eaux usées a montré la meilleure efficacité et le meilleur taux d’élimination
de la DCO totale avec une moyenne de 61 % (Figure 11.17-b). Ce pourcentage atteint 93,2 %
au cours des trois derniéres semaines de traitement, avec une concentration a la sortie de la
colonne de 22,4 gO2/L en moyenne et de 1,8 gO/L au cours des trois dernieres semaines de
traitement. D’autre part, les colonnes de charbon de bois alimentées par les margines brutes et
prétraitées, un taux d’élimination moyen de 40,8% et 34,7% a été observé respectivement. Au
cours des trois derniéres semaines de traitement, le taux d’élimination a légérement augmenté
pour atteindre 43,9 % et 36,8 % pour les margines brutes et les margines prétraitées
respectivement. Ces pourcentages correspondent a une concentration de 42,9 gO/L de DCO a
la sortie de la colonne alimentée en margines brutes et a une concentration de 31,4 gO2/L a la
sortie de la colonne alimentée en margines prétraitées (Figure 11.17-b-c).
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Les Figures 11.17-d-e-f montrent 1’efficacité des coquilles d’huitres a réduite la teneur en
DCO. D’une maniére similaire a la colonne de charbon de bois, on observe que la colonne des
coquilles d’huitres alimentée par les margines diluées est la plus performante avec un taux
d’élimination de la DCO totale moyenne de 62 %. La Figure 11.17-e montre que ce pourcentage
augmente au cours de 1’utilisation du filtre pour atteindre un pourcentage de 94 %, 71 % et 99 %
pour les 3 dernieres semaines respectivement, ce qui correspond a des concentrations de 1,62
gO2/L, 6,60 gO./L et 0,26 gO/L respectivement. Les colonnes des coquilles d’huitres
alimentées par les margines brutes et prétraitées, un taux d’élimination faible de 1’ordre de 38 %
et 36% en moyenne a été obtenu respectivement. Les Figures 11.17-d-f montrent qu’a partir de
la 7™ semaine de traitement, le taux d’abattement reste stable aux alentours de 45%, et il
atteint son maximum durant la derniére semaine, avec un taux d’abattement de 77 % et 84 %
pour les colonnes alimentées par les margines brutes et prétraitées respectivement. Ces

pourcentages correspondent a une concentration de 21 gO2/L et 13 gO2/L respectivement.

Les Figure 11.17 g-h-i montrent 1I’évolution de la DCO totale dans les colonnes d’écorce
d’argan pour les trois différents types de margines. Le résultat obtenu permet de confirmer les
résultats précedemment trouvés relatifs a la performance des colonnes alimentées par les
margines diluées en termes de pourcentage de rétention de la matiére organique (62%). En effet,
pendant les trois dernieres semaines de traitement, le taux d’abattement de la DCO a travers la
colonne d’écorce d’argan alimentée par des margines diluées a connu une augmentation de
taux d’abattement pour atteindre un pourcentage de 83%, 89% et 68% qui correspond a une
concentration de 4,8 gO2/L, 2,5 gO2/L et 6,2 gO2/L respectivement (Figure 11.17-h). En se
basant sur I’ensemble des résultats illustrés dans la Figure II.17, on constate que le taux
d’¢limination de la DCO est similaire pour les différents adsorbants utilisés. Par contre, durant
les dernieres semaines de traitement, la meilleure rétention est obtenue pour les coquilles

d’huitres avec un pourcentage de 99%, suivie par 1’écorce d’argan et le charbon de bois.

Les colonnes d’écorce d’argan alimentées par les margines brutes et prétraitées, des taux
d’élimination moyens de 34 % et 31% ont été obtenus. Les Figures 11.17-g-1 montrent qu’a
partir de la 9°™ semaine de traitement, le taux d’abattement reste stable aux alentours de 40%
et 50% pour les colonnes alimentées par les margines brutes et prétraitées respectivement, et
ils atteignent leur maximum durant la derniére semaine, avec des taux d’abattement de 46 % et
75 % pour les colonnes alimentées par les margines brutes et prétraitées respectivement. Ces

résultats sont 1égerement inférieurs par rapport aux colonnes des coquilles d’huitres ou le
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pourcentage de rétention reste aux alentours de 77 % et 84 % pour la colonne alimentée par les

margines brutes et prétraitées respectivement.

En résumé, on conclut que 1’ajout des coquilles d’huitres a ce systéme a permis d’obtenir
une meilleure efficacité au niveau d’élimination de la matiére organique surtout durant les
derniéres semaines de traitement, suivie par les colonnes d’écorce d’argan et de charbon de
bois qui ont un comportement similaire et des taux de rétention trés proches. En effet, cette
approche peut tre expliquée par la richesse des coquilles d’huitres en calcite (Figures II. 4)
par rapport au charbon de bois et I’écorce d’argan ce qui peut contribuer a 1’adsorption de la

matiere organique (Hamester et al., 2012, Zolfagharian et al., 2018).

En guise de comparaison, les résultats obtenus dans le cadre de cette étude sont
potentiellement élevés par rapport a ceux obtenus par d’autres travaux. Achak et al., (2011) ont
rapporté un taux d’élimination de la DCO totale de 79 % lors de I'utilisation d’une filiere
composée d’un filtre a sable et un lit planté pour le traitement des margines diluées a 50% avec
des eaux usées domestiques. Tandis que dans cette étude, le taux d’¢limination de la DCO a
atteint 93%, 99% et 89% pour le traitement des margines diluées en utilisant des colonnes
alimentées par le charbon de bois, coquilles d’huitres et d’écorce d’argan respectivement. Arafa
etal., (2018) ont signalé un taux d’élimination de 91,76 % pour la DCO totale lors de traitement
des margines diluées a 50 % avec des eaux usées. Toutefois, selon les mémes auteurs, le taux
d’élimination de la DCO a connu une diminution qui atteint 21,48% suite a I’alimentation des
colonnes par des margines brutes. Dans le cas de cette étude, le pourcentage d’¢limination de
la DCO des margines brutes en présence des adsorbants étudiés dépassent largement le
pourcentage trouvé par Arafa et al., (2018), ce qui montre par conséquent 1’effet significatif

des adsorbants sur I’efficacité de systeme d’infiltration-percolation utilisé.
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Figure 1. 17 : Evolution de la demande chimique en oxygene (DCO) dans les colonnes de charbon de bois alimentées avec les margines brutes (M.B) (a),
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Achak et al., (2009a, 2011); Sato et al., (2011) et Arafa et al., (2018) ont attribué
I’élimination de la maticre organique en terme de la DCO aux phénomeénes physiques tels que
la sédimentation, I’adsorption et la filtration des particules. De plus, la présence de substrats de
pouzzolane pourrait également contribuer a 1’élimination de la matiére organique par
adsorption, tel que démontré dans les travaux de Siéliéchi et al., (2012). Arafa et al., (2018) ont
signalé que le processus biologique pourrait étre parmi les mécanismes de dégradation de la
matiere organique qui se produit principalement dans les couches supérieures de filtre, en
raison d’une aération suffisante. Des colonnes équipées par des tubes d’aération latéraux tout
au long de la colonne ont été utilisées dans cette étude, assurant ainsi une aération optimale
afin de stimuler 1’activité biologique, ce qui explique le taux élevé d’élimination de la DCO,
en particulier dans les colonnes alimentées par les margines diluées. Selon Luanmanee et al.,
(2001) et Sato et al., (2011), I’activité biologique se produit lorsque les conditions aérobies
prévalent. Cette approche peut expliquer le pourcentage ¢élevé d’élimination de la matiere
organique dans la colonne alimentée par les margines diluées en particulier. Toutefois, dans les
colonnes alimentées par les margines brutes et prétraitées, le faible pourcentage d’élimination
de la matiere organique peut s’expliquer par le niveau ¢levé d’acidité dans des margines brutes,
et la forte basicité des margines prétraitées par la chaux qui inhibe I’activité biologique, en plus
de leur charge élevée en matiére polluante et en sels par rapport aux margines diluées (Tableau
I1. 2). Selon Arafa et al., (2018), plus les margines sont diluées, plus la concentration d’oxygéne
dissous dans I’effluent est élevée, ce qui augmente I’activité microbiologique et par conséquent,
le taux d’élimination des matiéres organiques. Par ailleurs, Liang et al., (2017) ont observe que
la présence d’une charge importante de sels dans les eaux influe négativement la performance
de traitement des eaux en inhibant la fonction des microorganismes et méme des substrats, ce
qui entraine une performance de purification inférieure a celle des eaux usées non salines
(Liang et coll., 2017).

111.4.4 Evolution de la DCO dissoute

La DCO dissoute est la quantité d’oxygeéne nécessaire pour oxyder la matiére organique
dissoute dans I'eau ou qui ont un diamétre inférieur a 0,45 pum. Ce parametre reflete la capacité
du systéme a retenir la matiére organique soluble par adsorption, ce qui permet également
d’avoir une idée sur 1’activité microbiologique dans le filtre et leur efficacité a dégrader la

matiére organique.

L’analyse de la DCO dissoute a montré que la teneur en matic¢re organique dissoute

diminue sensiblement apres leur passage a travers les filtres de charbon de bois et plus
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particulierement dans la colonne alimentée par les margines diluées, ou la DCO dissoute passe
de 24,19 gO2/L a 6,27 gO2/L, avec un pourcentage de rétention moyen de 77%. On remarque
également que le pourcentage de rétention de cette colonne augmente en fonction du temps
pour atteindre un taux d’abattement maximal durant la 14°™ semaine (98%) (Figure 11.18-b).
Pour la colonne de charbon de bois alimentée par les margines brutes, la concentration
moyenne de la DCO dissoute passe de 69,45 gO2/L a 33,54 gO2/L avec un pourcentage de
rétention moyenne de 51% et qui atteint 78% durant la 11°™ et la 12°™ semaine (Figure 11.18-
a). En revanche, le pourcentage de rétention de la colonne alimentée par les margines
prétraitées est aux alentours de 50% tout au long de la période de traitement avec une
concentration moyenne en DCO dissoute a I’entrée et a la sortie de la colonne de 46,05 gO2/L

et 23 gO2/L respectivement (Figure 11.18-c).

L’analyse de la DCO dissoute aprés la percolation des margines diluées a travers la
colonne des coquilles d’huitres a montré une diminution de la matiére organique dissoute avec
un pourcentage de diminution moyen de 71% (Figure 11.18-e). Pour les colonnes alimentées
par les margines brutes et prétraitées, les pourcentages de rétentions moyens enregistrés sont
44% et 52% respectivement. En effet, le taux de rétention de la DCO dissoute de ces deux
derniéres colonnes a une tendance a augmenter en fonction du temps jusqu’a la 12°™ semaine
ou il atteint son maximum avec un pourcentage de 69% et 76%, ce qui correspond a des
concentrations de 16,15 gO2/L et 5,70 gO-/L respectivement (Figure 11.18-d-f). Cette tendance
montre que la capacité du systeme a retenir la matiére organique dissoute ainsi que la capacité
des microorganismes a les dégrader atteint son maximum durant cette période. Concernant les
margines diluées, cette période est détectée a partir de la 9°™ semaine avec un taux
d’abattement de 1’ordre de 90%, ce qui correspond a une concentration de 1,37 gO2/L. Ces
résultats montrent bien I’effet potentiel de la dilution par les eaux usées a favoriser I’activité
du processus biologique et par conséquent favoriser la dégradation biologique de la matiere

dissoute au cours de toute 1’expérience.

Le méme comportement a été¢ observé pour les colonnes d’écorce d’argan concernant la
bonne efficacité de la colonne alimentée par les margines diluées (68%) par rapport aux
colonnes alimentées par les margines brutes (43%) et prétraitees (48%). Le pourcentage de
rétention maximale de la colonne d’écorce d’argan alimentée par les margines brutes a eté
enregistré durant la 9™ semaine (73%) avec une concentration de 18,84 gO./L (Figure 11.18-
g). En outre, le taux de rétention de la DCO dissoute dans le cas de la colonne d’écorce d’argan

alimentee par les margines prétraitées a la méme tendance que les colonnes de charbon de bois
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et les coquilles d’huitres. Son taux d’abattement augmente jusqu’au 98 % a la 12°™ semaine
avec une concentration de 0,26 gO2/L, puis se stabilise aux alentours de 62% (Figure 11.18-i).
La richesse d’écorce d’argan en hémicellulose, cellulose et les lignines ne favorise pas
seulement ’adsorption de la maticére organique dissoute, mais également elle représente une
bonne source de carbone pour la survie et la multiplication des microorganismes, ce qui
explique I’augmentation de taux d’abattement notamment pendant les dernieres semaines de
traitement (Rahib et al., 2019).

Les résultats obtenus dans cette étude sont plus élevés par rapport a ceux obtenus par
Achak et al., (2011) et Arafa et al., (2018). Achak et al., (2011) ont rapporté une élimination
de I’ordre de 76% pour le traitement des margines diluées par un filtre a sable. Arafa et al.,
(2018) ont obtenu un taux d’¢limination de 81,46 % pour la DCO dissoute lors de 'utilisation
des margines diluées et un taux trés faible lors de traitement des margines brutes (0,69%). En
guise de comparaison, la mixture du massif filtrant avec des adsorbants naturels, abondants et
moins coliteux améliore I’efficacité du systéme et par conséquent, augmente la performance de

réduction de la charge polluante.

Selon plusieurs études, les mécanismes de réduction de la DCO dissoute a travers le filtre
a sable sont liés a de nombreux parametres de fonctionnement tels que le pH, la disponibilité
de l'oxygene a l'intérieur du filtre et la charge organique appliquée. Comme le montrent les
Figures 11.15 et 18, la diminution de la teneur en DCO dissoute est en bonne corrélation avec
I'augmentation du pH depuis le début de I'expérience. Cette constatation est cohérente avec la
découverte de Moreira et al., (2015), Lucas et Peres (2015) et Akratos et al., (2020). Lucas et
Peres 2015 ont rapporté que ce comportement est lié étroitement au type de micro-organismes
et a leur adaptation a des valeurs de pH élevées. Tandis que Litaor et al., (2015) ont montré que
la diminution des composés organiques dissous s'accompagne d'une augmentation du CO3, ce
qui entraine une augmentation du pH a des valeurs alcalines. Sur la base des études évaluées
par Ait-hmane et al., (2018) utilisant différentes charges organiques des margines appliquées
ont montré que le mélange des margines avec des eaux usées urbaines avec un volume de (1:1),
correspondant & 1,4 kg DCO m j 1, assure une bonne performance dans I'élimination de la
DCO dissoute (81,46%).
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Figure 11. 18 : Evolution de la demande chimique en oxygene dissoute (DCO dissoute) dans les colonnes de charbon de bois alimentées avec les margines
brutes (M.B) (a), diluées (M.D) (b) et prétraitées (M.P) (c) et dans les colonnes des coquilles d’huitres alimentées avec les margines brutes (d), diluées (e) et
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Cependant, lorsque le pourcentage des margines dépasse 50 %, I'efficacité du systeme a
multicouches diminue. D'autre part, de nombreux auteurs ont discuté I'effet des conditions
d'aération sur la performance de la réduction de la DCO dissoute a partir des margines. L’étude
menée par Bali, (2018) sur l'influence de I'aération du filtre a sable sur les performances
épuratoires du procédé d'infiltration-percolation a montré que les colonnes de laboratoire
équipées de systemes d'aération favorisaient les meilleurs taux d'abattement des polluants
organiques. De plus, Boller et al., (1993) ont observé que l'infiltration intermittente permet de

maximiser le renouvellement convectif de D air.

111.4.5 Evolution des polyphénols

Pendant le processus d’extraction de I’huile d’olive, les polyphénols des olives sont
répartis entre les margines et I’huile produite. Néanmoins, la fraction la plus importante passe
dans la phase liquide (les margines) en raison du fait qu’il s’agit des composés hydrosolubles
a forte polarité (Rodis et al., 2002; Benamar et al., 2020).

La quantité de polyphénols dans les margines brutes allant de 0,96 g/L a 1,76 g/L. Le taux
d’élimination des polyphénols pour la colonne de charbon de bois alimentée par ces margines
a augmenté au cours de 1’expérience pour atteindre son maximum au cours de la 12°™ semaine
avec un taux d’élimination de 55 % qui correspond a une concentration de 0,62 g/L a la sortie
de cette colonne (Figure 11.19-a). Aprés la 12°™ semaine, le taux de rétention commence a
diminuer pour atteindre 10 % a la 16°™ semaine. En outre, la colonne des coquilles d’huitres
alimentée par les margines brutes a pu éliminer un pourcentage moyen de polyphénol de 37 %,
ce pourcentage atteint son maximum durant la 10°™ semaine de traitement avec un pourcentage
de I’ordre de 57 % ce qui correspond a une concentration de 0,6 g/L (Figure I1.19-d). La
colonne d’écorce d’argan alimentée par les margines brutes a pu éliminer un pourcentage
moyen de polyphénols de 1’ordre de 30 %, ce pourcentage atteint son maximum durant la 9°™
et la 10°™ semaine de traitement pour un pourcentage de 66 % qui correspond & 0,48 g/L
(Figure 11.19-g). Pour les trois colonnes, nous avons remarqué qu’elles se comportent de la
méme maniere, et que les pourcentages moyens de rétentions obtenus ne sont pas
significativement différents. Les Figures 11.19-a-d-g montrent également, qu’aprés 1’atteinte
d’un maximum de réduction des polyphénols, le taux d’abattement connait une diminution et
par conséquent, la teneur en polyphénols augmente a la sortie du filtre. Ce comportement

pourrait étre contribué a la saturation des sites d’adsorption vacants dans le filtre.
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La concentration des margines diluées en polyphénols varie entre 0,50 g/L et 0,94 g/L avec
une moyenne de 0,77 g/L. La colonne de charbon de bois alimentée par les margines diluées a
montré une meilleure efficacité d’élimination des composés phénoliques par rapport aux
colonnes alimentées par les margines brutes, avec un taux d’abattement moyen de 63% qui
atteint 92,7 % au cours de la 12°™ semaine du traitement. Malgré la diminution du taux
d’élimination des polyphénols aprés la 126™ semaine de I’expérience, I’efficacité du systéme
reste toujours performante et dépasse 60% (Figure 11.19-b). Des résultats similaires sont
obtenus pour la colonne des coquilles d’huitres. Le pourcentage d’abattement des polyphénols
atteint une moyenne de 61%, ensuite, il augmente pour atteindre un taux de 96% au cours de
la 11°™ semaine de traitement avec une concentration de I’ordre de 0,02 g/L (Figure I1.19-¢).
Aprés la 11°™ semaine, le taux de rétention indique une diminution notamment pendant les
deux derniéres semaines de traitement. La colonne d’écorce d’argan alimentée par les margines
diluées est moins efficace par rapport aux colonnes de charbon de bois et des coquilles d’huitres,
avec un pourcentage d’abattement moyen de 50 %. Le pourcentage maximal de rétention a été
enregistré durant la 14°™ semaine (76 %) avec une concentration de I’ordre de 0,16 g/L (Figure
[1.19-h). Par ailleurs, le taux d’abattement moyen des composés phénoliques de la colonne
d’écorce d’argan reste 1égérement faible par rapport a celui obtenu dans le cas des colonnes de
charbon de bois (63%) et des coquilles d’huitres (61%). Selon ces résultats et en guise de
comparaison, les colonnes alimentées par les margines brutes et les colonnes alimentées par
les margines diluées montrent bien 1’effet positif de la dilution avec les eaux usées dans
I’amélioration de 1’élimination des composés phénoliques. En effet, les micro-organismes
aérobies provenant des eaux usées domestiques pourraient étre responsables de la dégradation
des composés phénoliques. D’ Annibale et al., (2006); Pradhan and Ingle, (2007); Achak et al.,
(2009a) ont signalé que de nombreux microorganismes, y compris des bactéries et des
champignons, sont capables d’utiliser les composés phénoliques des margines comme une
source d’énergie. Benamar et al., (2020) ont obtenu un pourcentage de rétention maximale des
polyphénols de 53,17% lors de I’utilisation d’un filtre de charbon actif mélangé avec 15% de
la chaux. Arafa et al., (2018) ont observé que lors de I’utilisation des margines diluées entre
50% et 90%, le pourcentage de rétention des polyphénols varie entre 91,47% et 98,48%, alors
que lorsque ce pourcentage de dilution devient inférieur a 40% 1’efficacité de traitement devient
inférieure a 71,19% et ne dépasse pas 19% lors de 1’utilisation des margines brutes. Herradi et
al., (2016) et Allaoui et al., (2020) ont trouvé un pourcentage d’élimination des polyphénols de

I’ordre de 93% et 61% respectivement.
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La concentration des margines prétraitées avec la chaux varie entre 0,36g/L et 1,16 g/L
avec une concentration moyenne de 0,68 g/L. Pour la colonne de charbon de bois alimentée
avec des margines prétraitées, 1’¢limination des composés phénoliques atteint 88% a la
premicre semaine de traitement, puis 1’efficacité d’élimination diminue a des taux trés faibles
(Figure 11.19-c). L’élimination importante des polyphénols au cours la premiére semaine de
I’expérience peut étre expliquée par la percolation de 1’eau utilisée lors de rincage du massif
filtrant. Apres cette semaine, le taux d’élimination devient trés faible pour atteindre un taux qui
ne dépasse pas 10%. Toutefois, la colonne des coquilles d’huitres alimentée par les margines
prétraitées par la chaux est plus efficace que la colonne de charbon de bois, avec un taux
d’abattement moyen de 40 % et beaucoup moins efficace par rapport aux colonnes des
coquilles d’huitres alimentées par les margines brutes et diluées. La Figure 11.19-f montre que
le taux de rétention maximal de cette colonne a été enregistré durant la 11°™ semaine avec un
taux de I’ordre de 69 %, ce qui correspond a une concentration de 0,15 g/L. En revanche, la
colonne d’écorce d’argan alimentée par les margines prétraitées par la chaux a un taux
d’abattement moyen de 31 %. Si on exclut les résultats de la 1°® semaine, on constate que le
taux de rétention maximal pour cette colonne a été enregistré durant les 3 derniéres semaines
de traitement pour des pourcentages qui varient entre 47% et 56%, ce qui correspond a une
concentration moyenne de 1’ordre de 0,37 g/L en polyphénols a la sortie de cette colonne. En
général, les bactéries liées a I’écosysteme humain se développent dans des milieux neutres ou
Iégerement alcalins. Dommergues, (1971) a noté que la dégradation des composés phénoliques
par les bactéries peut étre accélérée par une légére augmentation du pH et/ou une amélioration
de la ventilation. Achak et al., (2019) ont montré que le taux d’élimination des composés
phénoliques atteignait 97 % a pH neutre. Dans cette étude, le pH a I’entrée des colonnes
alimentées par les margines prétraitées est trés basique, ce qui a conduit a I’inhibition de
I’activité microbienne dans le lit filtrant, par conséquent une faible élimination de ces composés.
D’autre coté, selon les Figures I1.19 c-f-i, la colonne de charbon de bois est beaucoup moins
efficace que les colonnes des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan. Cela signifie que le
caractere basique du pH défavorise 1’adsorption des polyphénols dans la colonne de charbon

de bois que dans les autres colonnes.

L’efficacité de la colonne alimentée avec les margines diluées par rapport aux colonnes
alimentees avec les margines brutes et prétraitées pourrait étre attribuée a la plus grande activité
des micro-organismes aérobies du sable ou ceux présents dans les eaux usées qui semblent étre

responsables de la dégradation des composés phénoliques. De nombreux auteurs ont signalé la
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capacité des champignons et des bactéries tels que Panus tigrinus et Serratia plymuthica a
réduire la charge polluante des margines, y compris les composes phénoliques (D’ Annibale et
al., 2006; Pradhan et Ingle, 2007). Les travaux de Zenjari et al., (1999) ont montré 1’effet des
microorganismes du sol a éliminer 70 % des composés phénoliques. Une étude réalisée par
Yaakoubi et al., (2010) a montré que les microorganismes du sol ne sont pas en mesure de
dégrader la matiére organique et les polyphénols a pH acide. Cependant, aprés la neutralisation
du pH en présence des microorganismes du sol, ils ont observé un taux d’élimination de 65,71 %
des polyphénols et de 51,73 % de la DCO, ce qui indique I’importance de la dégradation
biologique des polluants par les microorganismes du sol. Ces observations concordent
parfaitement avec nos résultats. Les colonnes alimentées par les margines prétraitées qui sont
tres chargées en sel, ce qui inhibe 1’activité microbiologique, sont les moins efficaces en termes
d’élimination des polyphénols, suivies par les colonnes alimentées par les margine brutes, suite
a leur forte charge en maticre organique et leur pH acide a 1’état initial. Quant aux colonnes
alimentées par les margine diluées sont les colonnes les plus performantes suite a la dilution
par les eaux usées qui permet de réduire la teneur des polyphénols et des sels des margines,
ainsi que D’enrichissement des eaux domestiques par les microorganismes. En outre,
I’augmentation du pH a la neutralité transforme le phénol en phénolates (CeHsO) qui a leur
tour se fixent a I’oxyde de fer, les carbonates de calcium et les silicates qui existaient dans les

substrats (Yaakoubi et al., 2010).

En effet, le Tableau Il. 4 montre la présence du SiO> dans le sable et des traces dans
I’écorce d’argan, ainsi que la richesse de la pouzzolane en Augite et en Forsterite qui
contiennent des oxydes de silice comme le Si>Os et le SiO4. En outre, la présence du CaCO3
dans le sable, le charbon de bois et dans les coquilles d’huitres contribue également a la
rétention de ces phénolates. De plus, la richesse de la pouzzolane en fer permet de favoriser la
rétention de ces composés. Ceci explique également la bonne efficacité de traitement des
colonnes de charbon de bois et des coquilles d’huitres par rapport aux colonnes d’écorce

d’argan dans le cas des margines brutes et diluées.
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Figure 11. 19 : Evolution des polyphénols dans les colonnes de charbon de bois alimentées avec les margines brutes (M.B) (a), diluées (M.D) (b) et prétraitées
(M.P) (c) et dans les colonnes des coquilles d’huitres alimentées avec les margines brutes (d), diluées (e) et prétraitées (f) et les colonnes d’écorce d’argane
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111.4.6 Evolution d’orthophosphate et du phosphore total
111.4.6.1 Evolution d’orthophosphate

La concentration moyenne d’orthophosphate (OP) a I’entrée et a la sortie de la colonne de
charbon de bois alimentée par les margines brutes est de 0,34 g/L et 0,17 g/L respectivement
(Figure 11.20-a). L’efficacité moyenne d’abattement a été déterminée a 51 % au cours de
I’expérience, une réduction importante de 71 % a été enregistrée a la 13°™ semaine. La
concentration moyenne d’orthophosphate (OP) enregistrée a la sortie de la colonne des
coquilles d’huitres alimentée par les margines brutes est de 0,17 g/L, avec une efficacité
moyenne de cette colonne de 61% qui reste supérieure a celle du charbon de bois, et d’une
réduction importante (83 %) enregistrée a la 9°™ semaine ce qui correspond & une
concentration de 0,05 g/L (Figure 11.20-d). Pour la colonne d’écorce d’argan alimentée par des
margines brutes, une concentration moyenne de 0,17 g/L d’OP a la sortie de la colonne est
obtenue, avec un pourcentage de rétention moyen de 47% qui est relativement faible par rapport
aux deux colonnes precédentes. Cependant, le meilleur pourcentage de rétention d’OP (80%)

est obtenu a la 9°™ semaine comme la montre la Figure 11.20-g.

Pour la colonne de charbon de bois alimentée par les margines diluées, la concentration
moyenne d’OP a la sortie de la colonne a diminué considérablement par rapport a celle de
I’entrée, elle passe de 0,19 g/L a 0,04 g/L (Figure I11.20-b). L’efficacité moyenne d’abattement
d’OP de cette colonne au cours de 1’expérience est de 76%. Pour les colonnes des coquilles
d’huitres et d’écorce d’argan, ce taux devient 72%, et 62% respectivement avec des
concentrations moyennes a la sortie des deux colonnes de 0,05 et 0,07 g/L. Contrairement aux
colonnes alimentées par les margines brutes, la colonne de charbon de bois alimentée par les
margines diluées est plus efficace que la colonne des coquilles d’huitres, alors que la colonne
d’écorce d’argan est la moins efficace pour les margines brutes et diluées en termes

d’élimination d’OP.

L’analyse de la Figure I1.20 a montré que la concentration moyenne d’OP a I’entrée des
colonnes alimentées par les margines prétraitées par la chaux varie entre 0,02 g/L et 0,07 g/L
avec une moyenne de 0,03 g/L, ce qui est tres inférieur par rapport a la concentration des
margines brutes et diluées en OP. Les Figures 11.20 g-h-i montrent que le traitement des
margines prétraitées par infiltration-percolation ne donnent pas des résultats stables, et des
pourcentages de rétention moyens faibles de 1’ordre de 17%, 17% et 20% pour les colonnes de

charbon de bois, des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan respectivement ont été obtenus.
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111.4.6.2 Evolution du phosphore total (PT)

Selon les résultats de la Figure I1.21, le PT se comporte comme 1’OP et des résultats
similaires ont été obtenus. La concentration des margines brutes en PT allant de 0,21 g/L 40,91
g/L avec une moyenne de 0,68 g/L (Figure 11.21-a). Le pourcentage moyen de rétention de PT
des margines brutes par la colonne de charbon de bois atteint son maximum & la 13°™ semaine
avec un taux d’abattement de I’ordre de 72%. Pour la colonne des coquilles d’huitres, la
concentration moyenne du PT enregistrée a la sortie de cette colonne est de 0,25 g/L (Figure
[1.21-d). L’efficacité moyenne d’abattement est déterminée a 63 %, alors que la réduction
maximale est enregistrée durant la 9°™ semaine (85%) (Figure 11.21-d). En comparant ces
résultats par rapport aux colonnes de charbon de bois, on constate que la colonne des coquilles
d’huitres est plus efficace en termes d’¢limination du phosphore total comme dans le cas de
I’orthophosphate. La concentration moyenne de PT a la sortie de la colonne d’écorce d’argane
alimentée par les margines brutes passe a 0,32 g/L (Figure 11.21-g). L’efficacité moyenne
d’abattement obtenue est déterminée a 53 %, alors que la réduction maximale est aussi
enregistrée durant la 9°™ semaine (82%) (Figure 11.21-g). En comparant ces résultats avec ceux
des colonnes de coquilles d’huitres et du charbon de bois, on constate que la colonne d’écorce

d’argan est moins efficace en termes d’élimination du phosphore total.

La concentration des margines diluées en PT varie entre 0,16 g/L et 0,56 g/L avec une
concentration moyenne de 0,37 g/L. le traitement des margines diluées par infiltration-
percolation a permis d’obtenir des résultats plus intéressants en termes d’élimination du PT que
les colonnes alimentées par les margines brutes. Le pourcentage de rétention du PT dans les
colonnes de charbon de bois, des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan alimentées par les
margines diluées est de 1’ordre de 78%, 68% et 63%. Ces colonnes atteignent leur maximum
en termes d’efficacité durant la 12°™, 10°™ et la 9°™ semaine avec un taux de rétention de
I’ordre de 95%, 89% et 84% respectivement. En guise de comparaison entre 1’efficacité des
trois adsorbants pour des colonnes alimentées par des margines diluées, on constate que la
colonne de charbon de bois représente la meilleure capacité de traitement suivie par la colonne
des coquilles d’huitres et I’écorce. Des résultats similaires ont été obtenus par Achak et al.,

(2009Db) et Arafa et al., (2018).
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Figure 11. 21 : Evolution du phosphore totale (PT) dans les colonnes de charbon de bois alimentées avec les margines brutes (M.B) (a), diluées (M.D) (b) et
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Similairement aux OP, le prétraitement des margines par la chaux a permis d’éliminer un
grand pourcentage du PT des margines, avec une concentration du PT qui varie de 0,02 g/L a
0,11 g/L, et une concentration moyenne de 0,052 g/L. La concentration moyenne du PT a la
sortie de la colonne de charbon de bois est de 0,046 g/L avec un pourcentage de rétention
moyen de 11,2%. Comme la montre la Figure 11.21-c, I’élimination du PT n’est pas stable
pendant toute la période d’expérience. Durant les semaines ou le pourcentage de rétention
enregistré est faible nous avons trouvé que la saturation possible des milieux filtrants et la
diminution de la capacité d’adsorption en raison de conditions défavorables dans la colonne
sont les raisons principales. De méme, pour la colonne des coquilles d’huitres et d’écorce
d’argan ou les pourcentages moyens de rétention obtenus sont de I’ordre de 19% et 9% avec
une concentration moyenne a la sortie de ces colonnes en PT de 0,042 et 0,047 g/L
respectivement (Figure 11.21-f-i).

Comme il est mentionné dans la littérature, il existe différents processus et facteurs
responsables de 1’élimination des OP et PT des margines. Mann et Bavor, (1993) ont signalé
que le substrat est le principal facteur de réduction des phosphates a long terme. Dans le méme
contexte, Bali et Gueddari, (2019) ont noté que 1’adsorption du phosphore dans le filtre est
limitée par la capacité d’élimination du milieu poreux. Kester et Pytkowicx, (1967) ont estimé
que 99,6 % d’OP sont complexés par des cations tels que Mg?* et Ca?*. Griineberg et Kern,
(2001) ont attribué la rétention du phosphore aux phénomeénes d’adsorption et de précipitation,
tandis que Korkusuz et al., (2005) ont noté que cette réaction dépend essentiellement du
contenu du filtre en Ca?*, Fe3* et AI**. Abou Nohra et al., (2004) ont mentionné que dans les
conditions acides, 1’orthophosphate forme des liaisons covalentes avec les ions Fe®" et AP
présents dans la pouzzolane (Tableau Il. 4). Selon Rakotosaona et al., (2015), la pouzzolane

est riche en Fe203 et Al.Og, ce qui confirme les résultats trouves dans le Tableau I1. 4.

Comme il est montré dans les Figures 11.20-c-f-i et les Figures 11.21-c-f-i, 1’élimination
d’OP et du PT n’est pas stable pendant toute la période d’expérience pour les colonnes
alimentées par les margines prétraitées par la chaux. Durant les semaines ou le pourcentage de
rétention enregistré est faible, la saturation possible des milieux filtrants et la diminution de la
capacité d’adsorption en raison de conditions défavorables dans la colonne sont les raisons
principales de ce comportement. Une autre hypothese qui peut expliquer 1’augmentation de la
concentration du phosphore dans le filtrat des margines preétraitées, est que le prétraitement par
la chaux enrichis ces margines par le calcium et augmente leur pH (Korkusuz et al., 2005).

Ceci peut attribuer a former des liaisons entre les ions de phosphore existant dans le filtre avec
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le calcium des margines et les faire relarguer vers le filtrat. Sachant que la concentration des
margines prétraitées par la chaux en phosphore est faible, la Iégére variation de concentration

de cet élément dans le milieu devient visible.

I convient de noter que méme si I’efficacité d’¢limination des OP et des PT est tres faible
dans ces colonnes, les valeurs moyennes de concentration des OP et des PT a I’entrée sont de
I’ordre de 0,03 ; 0,06 g/L et a la sortie sont de 1’ordre de 0,02 ; 0,05 g/L respectivement qui
sont plus faibles par rapport a celles obtenues pour les colonnes alimentées par les margines
brutes et diluées. Cette différence est due principalement au prétraitement des margines par la
chaux ce qui a permis d’avoir une réduction d’OP et du PT de 92 % apres la formation de

calcite d’hydroxyapatite, surtout a pH basique (8 a 12) (Leila et Achour, 2005) (Eq I1. 6).

Ca (PO4H), + Ca (OH); — Ca3(PQ.) + 2H.0 Equation 11. 6

111.4.7 Evolution de ’azote

111.4.7.1 Elimination de 1’azote ammoniacale NHs-N
L’élimination de NHas-N peut étre attribuée a plusieurs facteurs, tels que (i) la nitritation et
la nitratation (Deronzier et al., 2002), (ii) la sédimentation de 1’azote organique, (iii) la
volatilisation de I’ammoniac et (iv) I’échange de cations pour I’ammonium (Deronzier et al.,
2002).

Les résultats expérimentaux de cette étude ont montré que la concentration de NH4—N a
I’entrée des colonnes alimentées par les margines brutes fluctuait entre 5,5 et 18,7 mg/L, avec
une valeur moyenne de 10,3 mg/L. La concentration a la sortie de la colonne de charbon de
bois alimentée par les margines brutes varie entre 3,4 et 11,9 mg/L, avec une valeur moyenne
de 6,37 mg/L (Figure 11.22-a), le pourcentage moyen d’élimination est de 38 %. Les colonnes
des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan ont un pourcentage moyen d’élimination de 42 %,
ce qui est légerement superieur a celle du charbon de bois. La concentration moyenne des

filtrats a la sortie de ces deux colonnes est de 6,00 mg/L (Figure 11.22-d-g).

Dans la Figure 11.22-b, la concentration de NHs—N a I’entrée des colonnes alimentées en
margines diluées variait de 3,4 a 11,9 mg/L avec une valeur moyenne de 7,38 mg/L. Le
traitement des margines par la colonne de charbon de bois a permis d’avoir un pourcentage de
traitement moyen de 1’ordre de 50%, avec une concentration en NH4" qui varie entre 0,85 mg/L

et 5,95 mg/L et une valeur moyenne de 3,47 mg/L. La Figure 11.22-e montre que la
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concentration de NHs—N a la sortie de la colonne des coquilles d’huitres alimentée par les
margines diluées varie de 1,7 a 5,95 mg/L avec une valeur moyenne de 3,61 mg/L. Le
pourcentage moyen d’élimination est de 49 % et atteint 68 % a la 10°™ semaine du traitement.
Les résultats de la colonne d’écorce d’argan sont trés similaires aux colonnes de charbon de
bois et des coquilles d’huitres avec un pourcentage de rétention moyen de 48%, ce qui

correspond a une concentration en NH4" a la sortie de cette colonne de 3,66 mg/L.

Comme la montre la Figure 11.22-c, les concentrations de NH4—N a I’entrée de la colonne
alimentée par les margines prétraitées par la chaux est similaire a celles des margines diluées
avec une concentration moyenne de 7,04 mg/L. A la sortie de la colonne de charbon de bois
alimentée par les margines prétraitées, la concentration en NH4" variaient de 3,4 a 6,8 mg/L
avec une moyenne de 4,78 mg/L. L’efficacité d’élimination moyenne en pourcentage est de
32 % pour cette colonne, 22% pour la colonne des coquilles d’huitres et 34% pour la colonne
d’écorce d’argan, ce qui correspond aux concentrations moyennes de 5,47 mg/L et 4,51 mg/L

dans les colonnes des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan respectivement.

Ces résultats confirment que le traitement des margines diluées permet d’avoir une
meilleure efficacité de traitement par rapport aux colonnes alimentées par les margines brutes,
alors que les colonnes alimentées par les margines prétraitées sont les moins efficaces. De plus,
les adsorbants utilisés ne présentent aucun effet significatif sur la performance de traitement

des colonnes.

Comme indiqué dans la littérature, 1’élimination de NHs—N pourrait étre attribuée au
phénomeéne de volatilisation par transformation de 1’ion NHs en NH3 volatile, particulierement
lorsque le pH de I’effluent varie entre 7,8 et 8,4 (Hammer et Knight, 1994). Dans le cas de
notre étude, ce mécanisme apparait probable suite a 1’augmentation du pH des margine brutes
et diluées au cours de I’expérience. Cependant, le pH tres basique des colonnes alimentées par

des margines prétraitées inhibe I’effet de ce mécanisme.
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Figure Il. 22: Evolution d’azote ammoniacale NH,s" dans les colonnes de charbon de bois alimentées avec les margines brutes (M.B) (a), diluées (M.D) (b) et
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Selon Ouazzani et al., (1996), I’élimination du NHs—N pourrait étre attribuée au
phénomeéne d’adsorption sur les particules de sable et les particules organiques. Cette
observation concorde parfaitement avec les résultats trouves pour les différentes colonnes
étudiées. De plus, le massif filtrant utilisé est composé de pouzzolane qui est dotée d’un pouvoir
adsorbant important suite a sa structure poreuse. Le mécanisme de nitrification est I’oxydation
biologique de I’ammonium (NH4") en azote oxydé sous forme de nitrite (NO2") et de nitrate
(NO3") est également 1’'un des mécanismes principaux qui permettent d’éliminer 1’azote
ammoniacal par le systéme d’infiltration-percolation. Dans la plupart des cas, le NH4" est
rapidement converti en NOs’, qui pourrait s’accumuler dans le lit filtrant a forte concentration.
Norton et Ouyang, (2019) ont décrit le processus de nitrification en deux étapes : la premiere
étape se fait par des bactéries oxydantes d’ammoniac, dont le NH4" est converti en
hydroxylamine, puis en NO2" (Eq Il. 7), tandis que la deuxiéme étape utilise des bactéries
oxydantes de nitrite, qui convertit le NO2" en NO3™ (Eq Il. 8). Selon les mémes auteurs, le pH
du substrat est ’un des facteurs les plus importants qui contrdlent la conversion du NH4* en
NO: et en NOs". Les taux d’oxydation de I’ammoniac et du nitrite sont généralement favorisés
par le substrat neutre ou légérement alcalin. Dans cette étude, les filtres utilisés remplissent
cette condition de pH (Tableau 1. 3).

NHs* + 3/20; 2 NO; + H,0 + 2H* Equation I1. 7
NO; + 1/20; 2 NO3 Equation 11. 8

Sur la base des résultats obtenus, 1’élimination de NH4" pourrait étre attribuée a une
combinaison des processus mentionnés, qui peuvent conduire a la transformation et a

I’élimination des différentes formes d’azote ammoniacal.

111.4.7.2 Elimination de nitrate NO3z"

Les concentrations de NOs™ a I’entrée de la colonne de charbon de bois alimentée avec les
margines brutes variaient de 0,07 a 0,27 mg/L et de 0,05 a 0,18 mg/L a la sortie, avec une
teneur moyenne de 0,13 mg/L et 0,11 mg/L a I’entré et la sortie de la colonne respectivement,
ce qui correspond a un pourcentage de rétention de 14% (Figure 11.23-a). Pour les colonnes de
coquilles d’huitres et d’écorce d’argan alimentées par les margines brutes, nous avons obtenu
des pourcentages de rétention de 14% et 18% avec des concentrations moyennes a la sortie de
ces colonnes de 0,101 mg/L et 0,103 mg/L respectivement (Figure 11.23-d-g). Pour ces trois
colonnes alimentées par les margines brutes, nous avons observé une faible élimination de
nitrate au cours de toute 1’expérience, ainsi qu’une augmentation de la teneur de NOs". Le

comportement des colonnes des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan concorde avec les
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observations enregistrées par Bali et al., (2010); Arafa et al., (2018) qui ont obtenu une
augmentation de la concentration des nitrates a la sortie du systéme apres le processus de
traitement des eaux usées par infiltration-percolation. La faible diminution de la concentration
des nitrates a la sortie de la colonne de charbon de bois pourrait étre attribuée aux conditions
favorables de dénitrification dans cette colonne. Selon Dubeux et Sollenberger, (2020), les
conditions de dénitrification sont réalisées en conditions anaérobies avec la présence de
microorganismes dénitrifiants. Toutefois, la faible diminution de 1’efficacité d’¢élimination en
pourcentage du nitrate pourrait s’expliquer par la saturation du lit filtrant en NO3™ au cours du

processus de nitrification qui a permet de transformer les NHs-N en NO3™ (Eq 11.7 et 11.8).

Concernant les colonnes alimentées avec les margines diluées, la concentration de NO3™ a
I’entrée des colonnes variaient de 0,04 a 0,14 mg/L avec une teneur moyenne de 0,07 mg/L.
La colonne de charbon de bois a permis d’avoir un filtrat de concentration en nitrates qui varie
de 0,02 a 0,09 mg/L a la sortie, et de 0,05 mg/L au moyenne (Figure 11.23-b). Le pourcentage
moyen d’abattement a atteint 29%. Des résultats trés similaires ont été obtenu pour le cas de la
colonne des coquilles d’huitres avec un pourcentage de rétention de 28% et une concentration
moyenne en nitrate de 0,05 mg/L. Contrairement aux cas des margines brutes, ou la colonne
d’écorce d’argan était la plus efficace en termes d’élimination du nitrate. La colonne d’écorce
d’argan alimentés par les margines diluées est la moins efficace avec un pourcentage de
rétention moyen de 7% et une concentration en nitrates a la sortie de 0,06 mg/L. La réduction
significative de nitrate dans les colonnes alimentée par les margines diluées, principalement
dans les dernieres semaines du traitement a montré que les conditions de la dénitrification sont
favorables. Ces résultats concordent avec les observations rapportées par Achak et al., (2009b);
Bali et al., (2010) et Arafa et al., (2018).
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Figure 11. 23: Evolution des nitrates NO3™ dans les colonnes de charbon de bois alimentées avec les margines brutes (M.B) (a), diluées (M.D) (b) et
prétraitées (M.P) (c) et dans les colonnes des coquilles d’huitres alimentées avec les margines brutes (d), diluées (e) et prétraitées (f) et les colonnes d’écorce

d’argane alimentées avec les margines brutes (g), diluées (h) et prétraitées (i)
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Dans le cas de la colonne alimentée avec les margines prétraitées a la chaux, les
concentrations de NOz™ a I’entrée de la colonne variaient de 0,02 a 0,21 mg/L avec une teneur
moyenne de 0,09 mg/L (Figure 11.23-c). Comme le montre cette figure, la concentration des
nitrates a la sortie de la colonne de charbon de bois devient plus importante durant les premieres
semaines de traitement, ce qui induit a des taux d’abattements négatifs pour les colonnes de
charbon de bois (-8%), des coquilles d’huitres (-2%) et d’écorce d’argan (-6%) (Figure 11.23-
c-f-i). Ces résultats expliquent bien d’une part, le phénoméne de nitrification par la
transformation de NH4* en NO2™ puis en NOs™ et d’autre part, par I’inefficacité des bactéries
dénitrifiant responsable de la transformation de NOz en N suite au pH basique et la salinité du

milieu.

IV. Synthése genérale par analyse en composantes principales (ACP)

Le suivi des différents parametres physico-chimiques pour toutes les colonnes
d’infiltration-percolation qui ont été alimentées par les différents types des margines (brutes,
diluées avec les eaux usées et prétraitées par la chaux), nous ont permis d’avoir un grand jeu
de donné qui nécessite d’étre mieux exploité. Le suivi de chaque paramétre physico-chimique

séparément pour chaque colonne, a déja effectué une bonne partie d’exploitation des donnés.

Afin de mieux visualiser 1’effet de chaque colonne ainsi que I’effet du type des margines
utilisées sur la performance épuratoire du systéme d’infiltration-percolation, nous avons fait
appel a une méthode d’analyse des données multivariées appelé analyse en composantes

principales (ACP).

Dans cette partie on va utiliser un jeu de donné constitué de la concentration moyenne de

la période de traitement pour toutes les colonnes étudiées et tous les paramétres (Tableau 11. 5).
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Tableau I1.5: Concentration moyenne de tous les paramétres physico-chimigques des margines avant
et apres traitement par toutes les colonnes

DCO DCO Poly- i . 3 s
pH CE totale  dissoute  phénols (moﬁ_) (ﬁH/“L) ??ﬁ) (mp-ll-L) T?,(lk.}'gl)te
(@OsL)  (gOJL)  (glL) g g g g
M,B 5,16 12,28 113,52 70,66 1,46 0,13 10,33 0,26 0,68 628,40
M,D 5,30 7,70 50,68 24,56 0,77 0,07 7,09 0,14 0,37 369,80
M,P 11,46 15,19 89,62 46,72 0,68 0,08 7,04 0,02 0,05 312,20
Al 6,39 16,35 69,06 33,53 0,94 0,11 6,38 0,15 0,31 290,80
A2 7,36 9,84 22,36 6,49 0,27 0,05 3,48 0,02 0,08 324,80
A3 6,76 16,45 58,30 23,65 0,54 0,09 4,78 0,02 0,05 295,40
Bl 6,56 16,26 71,58 37,93 0,92 0,11 6,00 0,15 0,25 283,40
B2 7,11 10,32 22,67 7,28 0,31 0,05 3,61 0,05 0,11 275,80
B3 7,06 15,70 58,84 23,56 0,41 0,08 5,47 0,02 0,04 328,20
C1 6,41 16,01 74,44 39,06 1,00 0,10 6,00 0,14 0,32 284,20
C2 6,72 10,33 20,94 7,34 0,38 0,06 3,67 0,07 0,14 288,00
C3 7,00 15,66 61,39 28,23 0,47 0,09 4,52 0,02 0,06 367,60
Tableau I1.6. Tableau d'abréviation des colonnes
Colonne charbon de Colonne de coquilles Colonne d’écorce
bois d’huitres d’argan
Margines brutes (M.B) Al Bl C1
Margines diluées (M.D) A2 B2 C2
Margines prétraitées par
gines p P A3 B3 Cc3
la chaux (M.P)

IV.1 Distribution de I’inertie par les valeurs propres (Eigen values)

L’inertie des axes factoriels (CP) indique d’une part, si les variables sont structurées et
suggére d’autre part, le nombre judicieux de composantes principales a étudier. En effet, les
valeurs propres représentent la proportion de variances ou les informations retenues par les

composantes principales.

D’aprés les résultats de la Figure 11.24 et du Tableau I1. 7, on constate que les 2 premiéres
composantes principales expliquent 93,44 % de I’inertie totale du jeu de données (leurs valeurs
propre > 1), cela signifie que 93,44 % de la variabilité totale du nuage des individus et des
variables a été expliqué par les deux premiéeres composantes principales qui représentent le
premier plan factoriel. Puisque ces deux composantes représentent le plus grand pourcentage

des variables, nous allons employer que le 1 plan factoriel.
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Figure Il. 24: Décomposition de [’inertie de chaque composante
principale (les valeurs propres).

Tableau 11.7: Valeurs propres des différentes composantes principales

p Pourcentage
ourcentage des .
Valeurs propres . cumulé des
variances (%) )
variances (%)
CP1 7,33 73,34 73,34
CP2 2,01 20,10 93,44
CP3 0,37 3,70 97,14
CP4 0,16 1,62 98,76
CP5 0,07 0,67 99,43
CP6 0,04 0,39 99,82
CP7 0,01 0,15 99,97
CP8 0,00 0,03 100,00

IV.2 Graphique des variables
» Cercle de corrélation

Le graphique des variables permet d’étudier d’une part, les corrélations entre les variables
initiales, et les corrélations entre les variables initiales et les CP. On note que les variables qui sont
positivement corrélées entre eux forment deux vecteurs d’angle proche de 0°, et de 180° dans le
cas ou ils sont corrélés négativement. Si cet angle est proche de 90° entre les variables, ¢a veut dire

que ces variables ne sont pas du tout corrélées.
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D’aprés la Figure I1.25, on remarque que la plupart des variables sont bien corrélées avec le
18" CP qui représente 73,34 % de la variance totale, sauf la turbidité qui est corrélée avec le 2¢™
CP qui représente 20,10 % de cette variance. On peut remarquer aussi que la CE, la DCO totale, la
DCO dissoute, les NOs et le NH4* sont bien corrélés positivement entre eux, en outre le POs* et le
PT étaient corrélés positivement entre eux et corrélés négativement avec le pH. En revanche, la
turbidité est presque perpendiculaire avec toutes les variables, ce que signifie qu’elle n’est pas

corrélée avec aucune variable.

PCA graph of variables
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Figure Il. 25: Cercle de corrélation des variables selon le premier plan
factoriel (CP1 et CP2)

> Qualité de représentation

On peut également visualiser les variables en fonction de leurs qualités de représentation
(cos?) ou leurs contributions aux composantes principales. La distance entre les variables et
I’origine représente la qualité de représentation des variables. Les variables qui sont loin de
I’origine et restent a I’intérieur du cercle de corrélation sont les variables qui représentent le

mieux les CPs.

Un cos? élevé indique une bonne représentation des variables sur les CPs. Dans ce cas, la
variable est positionnée a proximité du cercle de corrélation. Au contraire, si la valeur de cos?

est faible, les variables qui se trouvent pres du centre sont mal représentés par ces CPs.
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D’apres les Figures 11.24, 25 et 26, on remarque que presque toutes les variables sont bien
représentees par la premiére CP en raison de leurs proximités de la circonflexe du cercle, ce
qui veut dire que ces variables sont bien expliquées par cette CP, a I’exception de la variable
« turbidité » qui est plus représentée par le 2°™ CP. En effet, toutes les variables sont

représentees par le premier plan factoriel (CP1, CP2).

- o @ = 0
E E = = E
O O ] O O .
pH . ® . <
87
CE L
a7
DCO.brute Q O
67
DCOdissoute Q ® .
.58
polyphénols Q -
48
NO3. Q @
.39
NH4. Q * ® ®
29
PO4 O
19
PT 2
01
Turbidité | @ o -

Figure 11. 26: Qualité de représentation des variables sur le 5 premiéres CP

IV.3 Graphique des individus
Comme pour les variables, il est possible d’évaluer la qualité de représentation des
individus dans ’espace des variables selon leurs valeurs de cos?, notant que les individus qui

ont des caractéres similaires peuvent étre regroupés dans le graphique des individus.

La Figure I1.27 nous permet de distinguer entre 3 groupes d’individus. Le groupe des
colonnes alimentées par les margines brutes (A1, B1 et C1), le groupe des colonnes alimentées
par les margines diluées (A2, B2 et C2) et le groupe des colonnes alimentées par les margines

prétraitées par la chaux (A3, B3 et C3). Cette distribution montre que 1’efficacité de traitement
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des margines par infiltration-percolation est plus influencé par la nature des margines utilisées

que par le substrat utilisé.

PCA graph of individuals
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Figure Il. 27 : Représentation des individus dans le ler plan factoriel
(CP1(73,34 %), CP2(20,10 %))
IV.4 Biplot

Le Biplot est la représentation des individus et des variables dans le méme graphique du
plan factoriel dans le but de trouver les relations ou les liens qui existent entre les variables et
les individus. Ce graphique peut étre interprété comme suit : les individus qui se trouvent du
méme coté d’une variable donnée se caractérisent par des valeurs plus élevées en cette variable.
Toutefois, si les individus et les variables qui se situent des cotés opposés du plan factoriel,

cela veut dire que cet ou ces individu(s) ont une faible valeur en cette variable.

La Figure 11.28 montre que le groupe des colonnes alimentées par les margines brutes était
le groupe qui se situe au cote droit du Biplot, au méme endroit ou la plupart des variables qui
décrit le degré de la pollution des margines se positionnent. Ceci signifie que les filtrats
provenant de ces colonnes se caractérisent par la plus grande concentration en matieres
polluantes et surtout en polyphénols. En outre, on observe que le pH se situe du c6té gauche
du Biplot. Ce qui signifie que le pH des filtrats des colonnes alimentées par les margines brutes

avait le pH le plus faible par rapport aux autres colonnes.
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Le groupe des colonnes alimentées par les margines prétraitées par la chaux, se situe au
milieu du graphe de Biplot, ce qui signifie que les filtrats de ces colonnes sont moins chargeés
en matiére polluante et se caractérisent par un pH plus élevé que le filtrat des colonnes

alimentées par les margines brutes.

En revanche, du c6té gauche du Biplot, on trouve le groupe des colonnes alimentées par
les margines diluées avec les eaux usées. Ce qui signifie que les filtrats de ces colonnes sont
les moins chargés en matiere polluante, et ils sont caractérisés par le pH le plus élevé. Ces
résultats montrent bien que ces colonnes sont considérées comme des colonnes les plus

efficaces en termes d’élimination de la matiere polluante et la neutralisation du pH.

cluster 1 PCA graph bf variables

cluster 2

f=1

Tursidite

Dim 2 {20.10%)

1.0 -05 0.0 0.5 1.0
Dim 1 (73.34%)

Figure Il. 28 : Biplot selon le premier plan factoriel (CP1(73,34 %),
CP2(20,10 %))
V.  Conclusion
Les résultats de I’ACP montrent d’une manicre plus claire et appuient les résultats trouvés
dans la partie résultats et discussions. L’étude de I’ACP montre que les colonnes alimentées

par les margines diluées sont les colonnes les plus efficaces et performantes en termes
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d’abattement de la matiére organique et d’augmentation du pH. La teneur des filtrats en maticre
polluante des margines diluées lors de leur percolation a travers la colonne de charbon de bois
est la plus faible teneur pour tous les paramétres avec des pourcentages d’abattement de 93 %,
86%, 60 %, 82 %, 85 %, 49 % et 28 % pour la DCO totale, DCO dissoute, Polyphénol, ortho-
phosphate, phosphore total, NOs™ et le NH4" respectivement. Des résultats similaires pour la
colonne des coquilles d’huitres alimentée par les margines diluées ont été obtenus avec des
pourcentages de rétention de 88 %, 81 %, 57 %, 63 %, 58 %, 41 % et 28 % durant les derniéres
semaines de traitement pour la DCO totale, la DCO dissoute, les polyphénols, 1’orthophosphate,
le phosphore total, les NO3™ et le NH4™ respectivement. Les résultats d’écorce d’argan sont aussi
similaires avec des pourcentages de rétention qui ne sont pas loin des colonnes de charbon de
bois et des coquilles d’huitres, avec des pourcentages de rétention de 80 %, 98 %, 62 %, 49 %,
62 %, 19 % et 23 % pour la DCO totale, la DCO dissoute, les polyphénols, I’orthophosphate,

le phosphore total, les NOs™ et le NH4* respectivement.

Ces résultats montrent que la dilution des margines rend le systeme de traitement par
infiltration-percolation plus efficace, non seulement suite au phénomeéne d’adsorption et de
filtration physique, mais également grace a ’activité biologique qui devient plus importante
dans les conditions aérobies comme dans le cas de notre étude, suite a la présence des colonnes
d’aération périphérique. De plus, la dilution par des eaux usées domestiques permet d’enrichir
davantage le systeme par des microorganismes capables de dégrader la matiére organique des

margines, et par conséquence d’améliorer la performance du systéme d’infiltration-percolation.

La similitude des résultats obtenus entre les 3 colonnes alimentées par les mémes types
des margines montrent que les 3 systemes performent de la méme maniere et que les colonnes
des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan donnent la méme performance que la colonne de
charbon de bois. La comparaison de ces résultats avec des résultats d’autres travaux permet de
confirmer D’efficacité de notre systéme par rapport a d’autres systemes adoptés pour la
réduction de la charge polluante par infiltration-percolation, d’autre part, la mixture et le choix
du substrat et des adsorbants du massif filtrant étudié¢ permet d’améliorer davantage la

performance du systéme, ainsi que d’éviter le risque de colmatage du filtre.

En revanche, quoique les résultats obtenus par les colonnes alimentées par les margines
prétraitées par la chaux présentent un tres faible taux d’abattement de la charge polluante, le
prétraitement seul par la chaux a permis de réduire considérablement la teneur non seulement

de la matiére organique, mais également de I’orthophosphate et de phosphore total. Cette
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considération explique bien la faible concentration des filtrats des colonnes alimentées par les

margines prétraitées par rapport aux colonnes alimentées par les margines brutes.

En guise de conclusion, on peut affirmer que le systéeme d’infiltration-percolation avec les
différentes modifications qu’on I’a attribuées donne des résultats satisfaisants, dans le domaine
du traitement des margines en particulier. Dans le cadre d’un monde qui s’oriente plus a
I’utilisation des méthodes écologiques et durables pour I’industrie en général et dans le
domaine de traitement des eaux en particulier. On peut confirmer aussi que le systéeme
d’infiltration-percolation peut avoir sa chance dans le marché pour une application industrielle

a grande échelle.
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I. Introduction

Avec la croissance démographique rapide et 1’urbanisation croissante des villes, la
consommation d’eau augmente et la production des eaux usées domestiques et industrielles
augmente également. Selon Jones et al., (2021) 359,4 milliards de m? est le volume de
production des eaux usées dans le monde par an et 63 % de ce volume (225,6 milliards de
m?3/an) sont collectés. Seulement 52 % (188,1 milliards de m®an) sont traités et 48 % sont
rejetés dans I’environnement. Diverses techniques relatives aux eaux usées, fondées sur des
procédés chimiques (Jorgensen et Weatherley, 2003; Azimi et al., 2017; Elayadi et al., 2019),
biologiques (Zenjari et al., 1999; Azbar et al., 2008a, 2008b; El Moussaoui et al., 2018) ou
physiques ont été développées pour le traitement des eaux usées. Dans certains cas, le couplage
de deux ou plusieurs processus différents ont été employés pour assurer une restauration
optimale. L’infiltration-percolation, qui est ’'une des techniques existantes utilisée pour le
traitement des eaux usées, implique la percolation des effluents a travers un lit filtrant
perméable, composé de sable ou d’autres substrats. Il s’agit d’un processus de traitement qui
vise a ¢éliminer la matiére organique et a oxyder 1’azote ammoniacal des eaux usées (Bancolé
et al., 2004; Achak et al., 2009). Cette technique est de plus en plus utilisée pour le traitement
des effluents liquides en raison de ses faibles besoins en énergie et en entretien,
comparativement aux autres techniques traditionnelles (Bali et al., 2010). Le traitement des
eaux usées fondé sur cette technique combine des processus physiques, chimiques et
biologiques (Bali et al., 2010; Achak et al., 2011; Arafa et al., 2018; Benamar et al., 2020).

De nombreux travaux de recherche ont étudié le traitement des eaux usees urbaines ou
industrielles, en particulier les effluents liquides oléicoles (les margines), en utilisant la
technique d’infiltration-percolation. A ce jour, plusieurs chercheurs ont publié des résultats de
recherche concluants sur le traitement des eaux urbaines par infiltration—percolation, en
utilisant des lits filtrants constitués de sable ou de sols poreux. Peu d’études ont porté sur
I’utilisation de nouveaux substrats, composés d’un mélange de sable et d’adsorbants naturels,
abondants et moins codteux. Récemment, certains adsorbants naturels comme le charbon de
bois (Azzam, 2018), les coquilles d’huitres (Luo et al., 2013) et I’écorce d’argan (Mpatani et
al., 2021) ont montré leur efficacité pour le traitement des eaux. Pour éviter les phénomenes de
colmatage dans les réacteurs/colonnes remplis de ces matériaux poreux, différentes
configurations de remplissage commencent & étre utilisées : soit un mélange de ces adsorbants
avec du sable, soit des systémes stratifiés multicouches, appelés Multi-Sand-Layering (MSL).

Ces derniers ont été présentés dans le chapitre précédent.
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Les études disponibles dans la littérature sur la technique d’infiltration-percolation sont
géneralement limitées a la caractérisation des effluents des eaux usées entrantes et sortantes du
lit, sans tenir compte des propriétés physiques du milieu poreux avant et aprés le traitement, et
I’hydrodynamique impliquée dans le transfert des polluants. L hydrodynamique du milieu
poreux est un enjeu scientifique important et une clé pour optimiser cette opération spécifique
de traitement des eaux usees, car elle conditionnera les mécanismes impliqués dans le transport,
la rétention et la dégradation des polluants des eaux usées (Lamy et al., 2013; Bai et al., 2016,
2018). Les conditions favorables au traitement des eaux usées sont conditionnées par une
distribution uniforme de la teneur en eau a 1’échelle du réacteur. La structure physique
hétérogeéne des adsorbants solides et leur évolution pendant le traitement des eaux pourraient
entrainer une distribution hétérogéne de la teneur en eau. Cette hétérogénéité de I’échelle des
pores entraine des variations de la vitesse du fluide, résultant en un écoulement non uniforme
(Lamy et al., 2013; Bai et al., 2017; Dussaussoy et al., 2021). Un écoulement non uniforme a
I’échelle d’un réacteur pourrait avoir un impact négatif sur le processus de traitement,
entrainant une rétention non uniforme de polluants dans le réacteur. Pour cette raison, il est
utile de comprendre les mécanismes qui régissent 1’écoulement et le transport des polluants a
travers ces matériaux poreux hétérogenes complexes pour déterminer I’efficacité de cette
technique dans le traitement des eaux usées. Une quantification pertinente du mouvement de
I’eau et des cheminements préférentiels a travers ces milieux poreux complexes peut donc étre
une information importante pour optimiser la performance de la technique d’infiltration-

percolation.

A notre connaissance, aucune étude documentaire n’a été trouvée sur le comportement
hydrodynamique de ces nouveaux adsorbants naturels et hétérogenes pour le traitement des
eaux usées. Cependant, certaines études réalisées sur des milieux poreux hétérogenes et
complexes portent sur des déchets solides, dans le cadre des centres de stockage de (décharges).
Ces études réalisées sur un mélange tres hétérogene de différents matériaux solides ont souligné
I’importance de 1’écoulement dans le processus de la biodégradation des déchets (Bogner et
Spokas, 1993; Christensen et al., 1996; El-Fadel et al., 1996).

Rosquvist et Destouni, (2000) ont mentionné qu’un écoulement non uniforme dans le massif
poreux de déchets peut impacter le processus de biodégradation en provoguant une carence en
eau dans certaines zones. Certaines études ont mis en évidence 1’existence des écoulements
préférentiels favorisés dans de tels mélanges hétérogenes, que ce soit a I’échelle du terrain
(Blight et al., 1992; Bendz et al., 1997), ou bien a I’échelle de laboratoire (Uguccioni et Zeiss,
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1996). Le transport rapide des solutés dans les chemins préférentiels de 1’écoulement
(macroporosité) est accompagné d’un transport massique diffusif des solutés entre le domaine
d’écoulement préférentiel (macroporosité) et le domaine matriciel (microporosité). Le
transport dans le domaine matriciel ou dans les micropores a lieu & une vitesse négligeable par
rapport a celle dans macropores (Bai et al., 2016). Une approche a deux domaines (Van
Genuchten et Wierenga, 1976), connue sous le nom « approche de non équilibre physique » est
habituellement utilisée dans les sols hétérogénes ou agrégés pour tenir compte d’une région de

transport rapide (région mobile) et d’une région de transport lent (région immobile).

Le transfert des molécules réactives comme les nanoparticules (Prédélus et al., 2017), des
surfactants (Adrian et al., 2018; Dussaussoy et al., 2021) et des pesticides (Genuchten et al.,
1974; Cheviron et Coquet, 2009; Paradelo et al., 2014) a été largement abordé dans la littérature.
En revanche concernant les margines, plusieurs auteurs ont rapporté les performances
d’abattement de polluants de ces effluents par infiltration-percolation (Achak et al., 2009, 2011;
Benamar et al., 2020; Alaoui et al., 2022), sans s’intéresser aux mécanismes de transfert des
margines dans les milieux poreux filtrants. Un seule étude a porté sur le transport des margines
dans un milieu poreux (Seferou et al., 2013). Ces auteurs ont étudié le transport vertical de
margines dans une colonne de sol en conditions non saturées en eau en utilisant des données
d’imagerie géophysique comme substitut pour les mesures de concentration de contaminants
afin de suivre le mouvement de I’effluent. Un modéle d’écoulement et de transport de soluté
(code d’éléments finis FEFLOW) a été employé pour simuler le transport vertical du
contaminant étudié dans des conditions saturées et non saturées. Les résultats ont montré un
tres bon accord entre les données d’imagerie géophysique et les résultats de la modélisation

FEFLOW.

Le transport de contaminants dans un milieu poreux est régi par : (i) la convection qui est
le déplacement du soluté par le mouvement général de 1’eau, a une vitesse définie par la loi de
Darcy ; (ii) la dispersion qui résulte de deux processus : la diffusion moléculaire et la dispersion
mécanique. La diffusion moléculaire est un processus ou les constituants ioniques ou
moléculaires se déplacent dans la direction de leurs gradients de concentration. Dans ce cas,
les constituants sont transportés des régions de concentrations plus élevées vers les régions de
concentrations plus faibles. La dispersion mécanique se produit du fait de la variabilité des
vitesses du fluide au sein d’un méme pore et d’un pore a I’autre en raison de la tortuosité du
milieu (Freeze et Cherry, 1979). Le mélange est amélioré essentiellement dans la direction de

I’écoulement. Ce processus est appelé dispersion mécanique. Lors du transfert, la matiere peut

132



Chapitre 111

interagir avec le milieu poreux et il en résulte un processus de sorption qui est 1’échange de
molécules et d’ions entre la phase solide et la phase liquide. On peut avoir de 1’adsorption et/ou
de la désorption. L’adsorption est I’attachement des composés a la phase solide entrainant une
diminution de leur concentration dans la phase liquide. La désorption est la libération des
composeés de la phase solide vers la phase liquide (Patil et Chore, 2014). La modélisation de
ces mécanismes a fait I’objet de plusieurs études (Chung, 1991; Sardin et al., 1991; Gupta et
al., 1999; Bradford et al., 2003a; Shahi et al., 2021). Prédélus et al., (2017) ont utilisé le modele
Mobile-IMobile (MIM) pour modéliser le transfert des nanoparticules a travers le milieu
poreux, et ils ont souligné l’effet de la variation de la vitesse d’écoulement sur
I’hydrodynamique et I’efficacité du milieu a retenir les nanoparticules. Bradford et al., (2003)
ont modélisé le transfert des colloides a travers un milieu poreux hétérogene en conditions
saturées. Ces auteurs ont indiqué que I’attachement d’origine physico-chimique des colloides
sur le milieu granulaire était 1’un des mécanismes responsables a leur rétention. De plus, la
rétention d’ordre physique résultant du piégeage des nanoparticules entre les grains du milieu
poreux est également responsable de la rétention globale a 1’échelle de colonne, si le rapport
diamétre médian des nanoparticules / diamétre médian des grains est supérieur a 5.10°
(Bradford et al., 2003b).

Le but de ces travaux est de caractériser I’écoulement et le transport des polluants dans les
milieux poreux complexes et hétérogenes utilisés durant le traitement des margines par
infiltration-percolation. Pour caractériser I’écoulement, des expériences de tragage a 1’échelle
de laboratoire ont été effectuées sur différents adsorbants naturels dans des conditions saturées
d’écoulement. La modélisation descriptive du traceur a permis de quantifier le degré
d’uniformité de 1’écoulement dans ces milieux poreux. Les adsorbants, avec une taille de grain
comprise entre 0,3 et 2,5 mm, ont été introduits en couches successives et/ou mélangés avec
du sable pour avoir une distribution homogene du matériau dans les colonnes. Différentes
configurations ont été étudiées : i) colonnes remplies de 100% d’adsorbants (charbon de bois,
coquilles d’huitre et écorces d’argan). Des colonnes témoins de sable, de la sciure de bois et de
pouzzolane ont également été étudiées ; ii) colonnes remplies d’un mélange de chaque
adsorbant dans les proportions suivantes : 20% d’adsorbant, 10% de sciure de bois et 70% de
sable et iii) systeme de filtres multicouches, constitué des colonnes remplies de couches
perméables de pouzzolane alternées avec des couches de mélanges (70 % de sable + 20 %
d’adsorbant + 10 % de sciure de bois). Les expériences de tragage et de transfert des margines
ont été réalisées pour deux vitesses de Darcy de 0,56 cm/min et de 0,88 cm/min respectivement.
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Il est & noter que la vitesse de Darcy (q) représente une densité de flux volumique. Elle a été
calculée par le rapport entre le débit volumique d'eau et la surface totale de la section du milieu
poreux considéré. Le choix de ces vitesses avait pour but de se rapprocher de débit de
I’expérience de I’infiltration-percolation effectuée sur les grandes colonnes. Ce dernier était de
I’ordre de 4,05 ml/min. L’élution du traceur de 1’eau a été suivie par conductimétrie et simulée
a I’aide d’un modéle de transport mobile-immobile (MIM), implémenté dans le code
HYDRUS-1D.

Une étude du phénomeéne du transfert des margines dans les filtres multicouches a été aussi
réalisée a 1’échelle de colonne de laboratoire. Ainsi, les composés phénoliques contenues dans
les margines ont été détectés par un suivi indirect spectrophotométrique. Préalablement, une
corrélation entre 1’absorbance et la concentration des composés phénoliques a été réalisée dans
le but de convertir les mesures d’absorbance en concentration. Le modéle MIM modifié,
incluant le coefficient de transfert de masse du milieu aqueux vers la phase solide du milieu
poreux a été employé. Il permet d’obtenir les coefficients d’attachement et de détachement
permettant d’expliquer les phénoménes de dépét et de relargage des composés phénoliques

respectivement.

Il. Matériels et méthodes

Dans cette partie du manuscrit sont décrites les méthodes utilisées pour la caractérisation
de I’écoulement au sein des milieux poreux sous différentes conditions et les parametres de

transferts des composés phénoliques des margines dans les différents milieux poreux.

1.1 Préparation des échantillons

Les milieux poreux utilisés sont les mémes que ceux mentionnés dans le chapitre précédent.
IIs ont été prépares de la méme maniere : broyage et tamisage des adsorbants et du sable afin
de récupérer que les particules ayant une granulométrie entre 0,315 mm et 2,5 mm. La
pouzzolane a été employée comme un matériau perméable afin de limiter le colmatage du
systeme filtrant, et une granulométrie comprise entre 2,5 mm a 5 mm a été retenue pour les

experiences.

1.2 Dispositif expérimental

Pour la détermination des paramétres hydrodynamiques de 1’écoulement dans les milieux
poreux, des tests de tracage ont été effectués en utilisant des colonnes de 3,3 cm de diamétre et
18 cm de hauteur (Fig. 111.1). Ces tests consistent a injecter dans un milieu poreux un composé

non réactif (traceur) qui se comporte comme la molécule d’eau (fluide moteur) (Ptak et al.,
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2004). Les colonnes utilisées étaient fermées des deux cotés a 1’aide des bouchons amovibles
perforés. Des filtres Whatman ont été placés en entrée et en sortie de colonne pour éviter
I’échappement des particules du milieu poreux. Aprés le remplissage de la colonne avec les
milieux poreux selon la configuration mentionnée dans le Tableau Ill. 1, celle-ci a été saturée
par une solution neutre faiblement ionique de NaCl & 10 mol/L a 1’aide d’une pompe
péristaltique (ICC ISM4406 Imlab). La méme solution neutre a été utilisée pour le ringage du
milieu poreux, la saturation de la colonne, le maintien d’un écoulement permanent ainsi que
pour fournir une résistance ionique faible et constante de la solution. La détermination du débit
moyen a été effectué en mesurant la variation du volume de la solution injectée en fonction du
temps. Deux vitesses darciennes d’injection ont été utilisées (0,56 cm/min et 0,88 cm/min). Le
suivi de la concentration du traceur a été effectué par une mesure directe de la conductivité a
I’aide d’un conductimétre (Seven Multi, Mettler Toledo). L’acquisition des valeurs de la
variation du volume et de la conductivité a été réalisée a 1’aide d’un systéme d’acquisition en
temps réel. Les margines ont été injectées en colonne a la méme vitesse que celle utilisée pour
le traceur. Le suivi des composés phénoliques contenus dans les margines au cours du temps a
été réalisé en mesurant la densité optique de I’effluent par un suivi spectrophotométrique.
Préalablement, une corrélation entre 1’absorbance et la concentration du polluant a été réalisée

dans le but de convertir les mesures d’absorbance en concentration.
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Solution de tragage .

(KBr 102 mol/L)
Balance

Charbon de bois  Coquille d’huitre Ecorced’argan  Pouzzolane Sciure de bois

Figure I11. 1: Dispositif expérimental du test de tracage

11.3 Préparation des colonnes
Avant utilisation, les colonnes et les tuyauteries utilisées ont été nettoyés avec 1’eau
déminéralisée puis séchés a température ambiante. Chaque colonne vide a été pesée, puis

remplie avec le milieu poreux utilisé selon la structure visée (Tableau I11.1).

Trois configurations de colonnes ont été testées : colonnes de 100% d’adsorbants, colonnes
de mélanges (20% d’adsorbant + 10% de sciure de bois + 70% de sable) et colonnes stratifiées
(Multi-Sand-layering) en alternant 2 couches de mélanges et 2 couches perméables de

pouzzolane (Figure I11. 2) et (Tableau I11.1).

Aprés remplissage des colonnes, le milieu poreux introduit a été tassé au moyen d’un
équipement (Densitap) pour atteindre la densité maximale et pour obtenir un lit poreux tassé
avec une géométrie répétable. Ceci permettra aussi de déterminer la densité apparente séche p
(9/mL) du lit poreux, en divisant 1’écart entre la masse de la colonne remplie de milieu poreux

et la masse de la colonne vide sur le volume occupé (Eq 111.1) :

m2 —ml . )
p = — Equation Il 1
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JILLL]

100%
Sable

Mélange de Mélange
Charbon de bois  Coquille d’huitre

100% 100%

pouzzolane Sciure de bois  Charbon de

bois

Mélange MSL

Ecorce d'argan  Charbon de bois

100% 100%
Coquille Ecorce
d’huitre d’argan

MSL MSL

Coquille d’huitre Ecorce d’argan

Figure I11. 2: Configurations de remplissage de colonnes utilisées durant les expériences

d’écoulement et de transport des margines

Tableau Il1.1 : Composition des colonnes d’élution utilisées

Colonnes témoin

Colonnes de mélange

Colonnes stratifiées (MSL)

100% Sable

100% Pouzzolane

100% Sciure de bois

100% charbon de bois

70% Sable
10% Sciure bois
20% Charbon de bois

MSL charbon de bois (2
couches de mélange de charbon
de bois alterné par 2 couches de
pouzzolane)

100% Coquilles d’huitres

70% Sable
10% Sciure bois
20% Coquilles d’huitres

MSL coquilles d’huitres (2
couches de mélange des
coquilles d’huitres alterné par 2
couches de pouzzolane)

100% Ecorce d’argan

70% Sable
10% Sciure bois
20% Ecorce d’argan

MSL Ecorce d’argan (2
couches de mélange d’écorce
d’argan alterné par 2 couches
de pouzzolane)
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Ensuite on procéde a la saturation de la colonne avec la solution neutre de NaCl 10 mol/L
(Fisher Chemicals pureté > 99,9 %) de bas vers le haut de la colonne, a faible débit afin
d’assurer 1’échappement des poches d’air et d’atteindre la saturation compléte. La mesure de
la masse de la colonne apres saturation permet de déterminer le volume poreux de la colonne,
Vo. Ce dernier est déterminé par la différence entre la masse de la colonne saturée et la masse
de la colonne remplie de milieu poreux sec avant saturation (Eg. 111.2). Ce volume correspond

au volume total des pores occupés par I’eau injectée (Vo).

Aprés saturation de la colonne en injectant la solution neutre de bas vers le haut, on tourne
la colonne, pour que I’alimentation soit de haut vers le bas, et on continue 1’injection pour
¢liminer les impuretés ioniques relarguées par le lit poreux, jusqu’a ce que la conductivité

mesurée a la sortie de la colonne devienne stable (Figure 111.3).
Vo = m3 —m2 Equation III. 2

Avec :

m1 : masse de la colonne vide

m2 : masse de la colonne + substrat

m3 : masse de la colonne + substrat + eau

V : volume de la colonne occupé par le substrat

Vo : volume poreux occupeé par le liquide

'

Conductivité

\
\
\ —
f Volume poreux injecté
Remplissage Retournement Stabilisation de la conductivité
de la colonne a la sortie de la colonne

Figure I11. 3: Schéma de saturation et conditionnement de chaque colonne
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I1.4 Percolation du traceur et des composés phénoliques des margines

Apreés la préparation, la saturation et le conditionnement des colonnes on procede a
I’injection du traceur. Une solution de KBr (AnalaR Normapur, VWR BDH Chemicals) de
concentration de 0,01 mol/L est injecté dans la colonne a débit constant. Le volume d’injection
du traceur correspond a 1/3 du volume poreux de la colonne (Vo). La sortie de la colonne est
liee a un conductimétre qui permet de mesurer la conductivité en continu. Cette derniére est
ensuite convertie en concentration du traceur en fonction du temps. La colonne est ensuite
rincée avec 4 a 5 volumes poreux par la solution neutre jusqu’a ce que la conductivité revienne
a sa ligne de base, ce qui indique que la colonne est exemptée de toute trace de KBr (Figure
11.3).

Ensuite un volume des margines représentant 1/3 du volume poreux de la colonne a été
injecté, et suivi par I’injection de la solution de rincage avec le méme débit. En sortie de la
colonne, des échantillons des margines ont été récupérés chaque minute pour les analyser et
faire le suivi des composés phénoliques par la méthode de dosage des polyphénols (méthode
du Folin) mentionnée dans le chapitre précédent (chapitre 2. 11.3.5).

Les résultats obtenus permettront de tracer les courbes d’élution du traceur et des composés

phénoliques contenus dans les margines en fonction du temps.

1.5 Analyse des courbes d’élution

Afin de comparer les différents résultats issus des expériences menées a différentes
vitesses d’écoulement dans différentes colonnes remplies de milieux adsorbants de structures
différentes, les courbes d’¢lution sont exprimées en données adimensionnelles. Par conséquent,
la concentration C du traceur ou des polyphénols en sortie de colonne a été divisée par la
concentration initiale injectée Co, et le volume élué V de la solution du traceur ou des

polyphénols a été divisé par le volume poreux du milieu Vo (Figure 111. 4).

o
1

—a—c1 1.2

(a) (b) —=— C(t)/C1
e 1.0 —e— C(t)/C2

o
1

o
1

o o O
1 1 1

Concentration du traceur (mmol/L)
= N w B a [o2] ~ [0}
o o
C/Co
o o
(o2} oo

=}
)

o

o

o
[

10 15 20 25 30 35 0 2 4 6 8 10
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Figure 111. 4 : Exemple des courbes d'élution dimensionnés (a) et courbes d'élution adimensionnées (b)
Les courbes d’élution obtenues ont été analysées par la méthode des moments, ou le

moment d’ordre N est défini par I’expression suivante :

toC(t .
Hy = f ( ).tN.dt Equation III. 3
0 CO

Le calcul du bilan de masse (BM) et du facteur de retard R, définis ci-dessous, est obtenu

en calculant les moments d’ordre 0 (po) et d’ordre 1 (n1) selon les équations I11.4 et 111.5

respectivement :

o0 Equation III. 4
o [
o Go
toC(t Equation IIl. 5
0 = f . (1) dt q
0 CO

Avec :

o : moment d’ordre zéro [min]
w1 : moment d’ordre un [min?]
C(t) : concentration en traceur ou en polyphénols en sortie de colonne [mol/L] ou [g/L]
Co : concentration initiale en traceur et en polyphénols [mol/L] ou [g/L]

Le moment d’ordre 0 (po) représente ’aire sous les courbes d’élution et permet de calculer
la quantité de soluté récupérée a la sortie de la colonne (Sardin et al., 1999; Houzelot, 2013).
La division du moment d’ordre O sur le temps d’injection de la molécule d’intérét permet de
calculer le bilan de matiére, BM (Eq. 111.6). Si le BM =1 (ou BM=100%), cela signifie que le
soluté est conservatif et tout le traceur a été restitué de la colonne. Si le BM est différent de 1,
cela signifie que le soluté a subi une réaction irréversible avec le milieu poreux. Si le BM<1
on parle de rétention et si le BM>1 on parle de relargage de solutés (Sardin et al., 1991; Lamy
etal., 2013) :

BM = % Equation I1l. 6

Avec

ot: temps d’injection du traceur ou du polyphénol [min]
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Le facteur de retard R est un parametre qui exprime le retard que subit un soluté par rapport
au transfert d’'une molécule d’eau. Ce facteur est défini comme le rapport entre le temps de
séjour du traceur ou la molécule d’intérét (ts) par rapport a temps de séjour théorique de la
molécule d’eau (ts) (Eq 111.10). Le facteur de retard R = 1 signifie que la molécule d’intérét
sort au méme temps que la molécule d’eau. Si R > 1, ceci indique que le soluté se déplace plus
lentement que 1’cau, révélateur de probables interactions avec le milieu. Par ailleurs, des
valeurs de R < 1 sont généralement signe de présence de chemins préférentiels dans le milieu
(Lamy et al., 2013).

Le temps de séjour moyen du soluté (ts) dans la colonne est déterminé comme suit (Eq. 111.7) :

n ot 4 )
ty=——— Equation /1. 7
Ho 2

Le temps de séjour théorique (ts) peut étre déterminé comme suit (Eq. 111.8) :

Lc @

Tg = Equation I1I. 8

q= Equation III. 9

g
Q
Ag

Avec :

ts : temps de séjour de la molécule d’intérét [min]

Ts : temps de séjour théorique de I’eau [min]

Lc : longueur de la colonne [cm]

0 : teneur en eau de la colonne [-]

q : vitesse darcienne [cm.min™]

Q : débit de liquide dans la colonne [cm3.min]

As : section de colonne [cm?]

Donc :
by 6t
A v -
R = T_s = m Equanon 11 10
q
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1.6 Modélisation du transfert de solutés non réactifs et détermination des parametres
hydrodispersifs

Dans ce travail, I’écoulement du traceur et le transfert des polyphénols dans les milieux
poreux utilises ont été modélisés en se basant sur les résultats expérimentaux, en faisant appel
au modele mathématigue MIM (Mobile/Immobile) pour déterminer les parametres
hydrodispersifs du transfert. Ce modéle se base sur une hypothése de I’existence de deux
régions dans le milieu poreux : une région de 1’eau mobile, qui correspond a la teneur en eau
mobile Om ou les solutés sont transportés par convection et dispersion, et une région de I’eau
immobile 6im oU les solutés diffusent sont transportés entre zones mobiles et immobiles par
diffusion (Lamy et al., 2009; Bai et al., 2017). La teneur en eau totale du milieu 6 est
définie comme la somme de teneur en eau mobile et immobile : 6 = 6m + Oim. Elle est
concrétement estimée en divisant le volume poreux (Vo) de la colonne [cm?®] (équivalent au

volume d’eau de la colonne saturée) par le volume total (Vi) de la colonne [cm?] :  =Vo / Viot

Dans ces conditions, le transfert non réactif du traceur est régi par le systéme d’équations
suivants (Van Genuchten et Wierenga, 1976) (Eq. I11.11, Eq. 111.12) :

ac ac; a°c ac Equation III. 11
em_m—}_oimﬂ:eml)m zm_ =
at at dz dz
aC,, Equation IIl. 12
On— = a(cm - Cim)

Avec :

Om : teneur en eau mobile [-]

Oim : teneur en eau immobile [-]

Cnm : concentration dans la fraction d’eau mobile [mol/L]

Cim : concentration dans la fraction d’eau immobile [mol/L]

g : vitesse moyenne de Darcy [cm/min]

Dnm : coefficient de dispersion dans la fraction mobile [cm?/min]

a : coefficient d’échange de solutés entre zone mobile et immobile [ 1/min]
t : temps [min]

z : distance [cm]

142



Chapitre 111

La modélisation a été réalisée avec le logiciel Hydrus-1D qui permet de simuler
I’écoulement ainsi que le transport et les interactions d’un soluté en milieu poreux saturé, en
ajustant les parametres du modele appliqué aux données expérimentales. Ceci permet de
déterminer la teneur en eau dans la région immobile (0im), la dispersivité du soluté (A) et le

coefficient de transfert de matieres du soluté entre les deux régions (o).

La dispersivité (L) est considérée comme une caractéristique intrinséque du milieu poreux

et peut-étre déterminée par 1’équation suivante (Eq. I11. 13)
5 0,,D;, Equation IIl. 13
q

Les données d’entrées du modéle sont : la longueur du lit poreux, la masse volumique du
milieu poreux, la teneur en eau du milieu, la vitesse d’écoulement et le temps d’injection de la
solution du traceur ou des margines. Ensuite, on choisit le modéle de transport adéquat (modele
MIM a double porosité (non équilibre physique)) pour le cas du traceur non réactif, alors que
pour le cas de transfert des margines le modéle MIM modifié (non équilibre chimique) a été
retenu. On introduit également les conditions initiales estimées du modéle (dispersivité, teneur
en eau immobile et coefficient d’échange de soluté), et finalement on insére les résultats

expérimentaux obtenus (C/Co = f(t)) et on exécute la simulation.

La détermination de la teneur en eau immobile (8im) permet de calculer le pourcentage de
régions d’eau immobiles dans lesquelles le transport est régi par diffusion, appelé fraction
d’eau immobile (fim). Celle-ci est définie comme le rapport entre la teneur en eau dans la région
immobile (Oim) et la teneur en eau totale dans la colonne (0) (Eq. 111.14). La fraction d’eau
mobile (fm) est le rapport entre la teneur en eau de la région mobile (0m) et la teneur en eau
totale dans la colonne (0) (Eq. 111.15).

0, )
fim = % Equation I1I. 14
6, 6-6, ,
fn = Fm = T”" Equation IIl. 15

Des valeurs de fraction d’eau mobile proche de 1 ou de 100% sont indicateurs d’un
¢coulement homogene ou uniforme au sein du milieu. Quand les valeurs de fraction d’eau

immobile deviennent non négligeables, cela signifie que 1’écoulement est régionalisé.
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1.7 Transfert de polluants : mécanismes de transport et de dépdt des margines
Pour simuler le transfert des composes phénoliques existant dans les margines, nous avons

utilisé un modele de non équilibre chimique (Eq. I1l. 16) :

90Csol pa_s _9 (ng aCSOl) _ 99Csol Equation IIL. 16
Jt adt 0x d0x d0x

avec :

0: teneur en eau totale [-]

Csol : concentration totale en polyphénol en solution [g/L]

q : vitesse de Darcy [m/s]

S : concentration des polyphénols déposés sur le solide en fonction du temps t [qté de soluté/g

milieu poreux]

D : coefficient de dispersion [m?#/s]

Om : teneur en eau mobile [-]

La caractérisation du transfert des polyphénols peut ainsi étre estimée par la quantification
des parameétres de transport et de dép6t. Les parameétres de transport estimés par le calage du
modele aux données expérimentales concernant la teneur en eau dans la région immobile (Bim)
et la dispersivité des polyphénols dans le milieu (A). Les paramétres de dépdt sont les
coefficients d’attachement physico-chimique (Kat), les coefficients de relargage (kq) des
polyphénols dans les différents milieux poreux ainsi que la concentration maximale en
polyphénols sur le matrice solide (Smax). Dans ce modele le transfert de matiére dans la phase

solide est décrit par 1’équation ci-dessous (Eq. I11. 17 et 18) :

'D% = OmWikarC — kaS Equation 1L 17

avec :
Wy coefficient de dépot dépendant du temps [-]

Katt: coefficient d’attachement physico-chimique [min]
kq : coefficient de relargage [min]

Afin de simuler le coefficient de dépdt une équation de type Langmuir peut étre utilisée.

Y, =1- Equation Il. 18

Smax
Avec :

Smax - Concentration maximale des polyphénols sur le solide [gté de soluté/g milieu poreux].
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I1l. Résultats et discussion

I11.1 Caractérisation de I’écoulement dans les milieux poreux

Le transport du traceur, des composés phénoliques ou d’autres molécules (colloides,
nanoparticules, tensioactif, bactérie ...) dans un milieu poreux est conditionné par plusieurs
paramétres comme la vitesse d’écoulement, la granulométrie, la porosité et la distribution de
taille des pores du milieu poreux. Dans ce chapitre, nous allons caractériser 1’écoulement au
sein des différents milieux poreux (sable, pouzzolane, sciure de bois, charbon de bois, coquilles
d’huitres et écorce d’argan) utilisés seuls (100% de remplissage) ou employés dans les
configurations telles que mélange de sable et d’adsorbants et systémes stratifiés. Ces

experiences ont éte réalisées a deux vitesse d’écoulement de 0,56 cm/min et de 0,88 cm/min.

Les expériences de tragage a 1’échelle des colonnes de laboratoire ont été réalisées en
conditions saturées. Une solution de KBr a 10 mol/L & un volume de1/3V, a été utilisé comme
traceur, car il a montré ses propriétés conservatives lors de ses applications sur le sable (Costa
et al., 2007; Lamy et al., 2013). La solution du traceur est suivie par I’injection d’une solution
neutre (NaCl 10 mol/L) jusqu’a I’obtention de la conductivité initiale en sortie de la colonne.
La comparaison entre les différentes expériences se fait par comparaison des courbes d’élution

adimensionnelles de C/Co=f(V/Vo) et des paramétres obtenus par simulation.

I11.1.1 Caractéristiques physiques des colonnes des matrices poreuses constituées de 100%
milieu poreux (colonnes témoins)

Les conditions expérimentales des colonnes qui contiennent les milieux poreux a 100%
ont été résumées dans le Tableau Ill. 2. Pour rappel, la densité du lit poreux a été déterminée
par le calcul du rapport entre la masse du solide et le volume total de la colonne. La porosité
du milieu ainsi que le volume poreux ont été détermines par pesée de la colonne contenant le
milieu poreux avant et apres saturation en eau. La vitesse de Darcy (q) a été calculée par le
rapport entre le débit volumique d'eau et la surface totale de la section du milieu poreux

considéré. Toutes les expériences ont été réalisées au moins deux fois.
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Tableau I11.2:Résumé des caractéristiques physiques moyennes pour chaque milieu poreux

Densité Densité ds Span Vitesse
Milieux poreux  Porosité (%)  apparente réelle (doo-d10) de Darcy
@emd)  @emd) ™ e (emimin)
Sable 49,73 £ 0,01 1,56 £ 0,02 2,61 508 1,06 0,57/0,88
Sciures de bois 94,57 +£0,84 0,17x0,01 1,36 853 1,80 0,54/0,88
Pouzzolane 62,65 + 0,02 0,85+ 0,01 2,37 - - 0,59/0,88
Chaggiosn 9 5175+050 036+001 081 980 202 0,56/0,88
Coquilles 5406+035 1,13+003 254 700 154  0,58/0,87

d'huitres

Ecorced'argan 43,26 +0,01 0,74+0,01 1,30 724 1,36 0,55/0,84

La caractérisation physique des milieux poreux a montré que le sable est caractérise par
une porosité de 49% et une densité de 1,56 g/cm?. Ces résultats sont trés proches de ceux
obtenus par Dussaussoy et al., (2021) pour le sable de Compiegne ayant une porosité de 45%
et une densité 1,51 g/cm?. Les Figures 111.5 et 111.6 montrent que ce sable se caractérise par une
distribution uniforme et unimodale de taille des grains et des pores. Le diametre médian des
grains de sable atteint dso=508 pum avec un Span de 1,06. 1l est a noter que le Span représente
le degré d’uniformité de distribution de tailles des grains et permet de renseigner sur la
dispersion des tailles autour du diamétre médian dso. Des valeurs de Span proche de 1 indiquent
que le diamétre des particules est concentré vers le diamétre médian du milieu poreux, alors
que si le Span >1, la distribution de taille des particules est plus large autour du diamétre médian.
Le diametre médian des pores du milieux sableux est de 132 um. Contrairement au sable, les
sciures de bois se caractérisent par une densité apparente trés faible de 0,17 g/cm?® et une densité
réelle spécifique plus élevée de 1,36 g/cm®. Ceci explique la porosité élevée de 94% estimée
pour ce milieu. La distribution de la taille des particules (Figure 111.5) montre que les sciures
de bois ont une large distribution monomodale des tailles des grains avec un dsp=853 pum et un
Span de 1,80. En revanche, la Figure I11.6 montre que ce milieu est caractérisé par une
distribution bimodale de la taille des pores avec un premier pic a 18um et un deuxiéme a 108um.
La pouzzolane est caractérisee par une distribution granulométrique des grains comprise entre
2,5 et 5 mm et une distribution bimodale de la taille de pores, représentée par deux pics obtenus
a 0,655 um et a 28 um respectivement (Figure 111.6). La porosité de ce milieu en colonne atteint
62%.
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Les adsorbants se caractérisent par des porosités similaires de 51%, 54% et 43% pour le
charbon de bois, les coquilles d’huitres et 1’écorce d’argan respectivement. La Figure I11.5
montre que le charbon de bois présente une distribution non uniforme de taille des particules
avec un dsp=980 pum et un Span important de 2,02, contrairement a 1’écorce d’argan qui a une
distribution uniforme des particules avec un dsp=724 pm et un Span de 1,3. Les coquilles
d’huitres sont caractérisées par une distribution bimodale avec deux pics distincts : un grand
pic symétrique a 700 pum qui correspond a la valeur de dso et un autre petit pic a 10 pm.
Cependant, le Span de ce milieu reste toujours inférieur a celui du charbon de bois (Span de
1,53).

Ces milieux représentent une distribution de taille de pores différente de la distribution de
la taille des grains. Ainsi, la Figure 111.6 montre que le charbon de bois a une large distribution
de taille des pores avec 4 pics a 1,2 um, 3,6 um, 49 um et a 209 um. Un seul pic a 228 um est
obtenu pour les coquilles d’huitres, indiquant que leur taille de pores est uniforme. Une
distribution de taille de pores similaire a celle des coquilles d’huitres a été observée pour

I’écorce d’argan avec un diametre de taille des pores concentré a 150 pm.

14 4
12_- —a— Charbon de bois
] —e— Coquille d'huitre
10 - Ecorce d'argan
] —v— Sable
g g ¢— Sciure de bois
g 4
> 67
g B
4 4
2 -
0

1 10 100 1000

Classes de taille des grains (um)

Figure 111. 5: Distribution de la taille des particules pour les milieu poreux témoins (100% sable,
100% sciure de bois, 100% charbon de bois, 100% coquilles d’huitres et 100% écorce d’argan)
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Figure Ill. 6 : Distributions représentatives de tailles de pores pour les milieux poreux témoins (100%
sable, 100% pouzzolane, 100% sciure de bois, 100% charbon de bois, 100% coquilles d’huitres et
100% écorce d’argan) estimées via prosimetre a intrusion de mercure

111.1.2 Ecoulement dans les matrices poreuses constituées de 100% milieu poreux
(colonnes témoins)

Dans la littérature il est indiqué que 1’écoulement ayant lieu dans un milieu est fortement
conditionné par la vitesse d’écoulement (Costa et al., 2007), les conditions hydriques comme
le degré de saturation (Bai et al., 2017), et les caractéristiques physiques du milieu poreux
comme la porositeé et la granulométrie (Sardin et al., 1991; Lamy et al., 2009; Dussaussoy et
al., 2021). Dans un premier temps nous allons étudier 1’écoulement dans des colonnes témoins
(100% sable, 100% sciure de bois, 100% pouzzolane, 100% charbon de bois, 100% coquilles
d’huitres et 100% écorce d’argan) en comparant les résultats obtenus entre ces milieux poreux

lorsque la vitesse d’écoulement est identique (0,56 + 0,02 cm/min).

Les bilans de masse et les facteurs de retard obtenus pour chaque expérience sont indiqués
dans le Tableau III. 3. La plupart des bilans de masses obtenues sont proches de I’unité, ce qui
montre que le KBr utilisé est un bon traceur conservatif qui n’interagit pas avec le milieu
poreux et il se restitue entiérement de la colonne a la fin de I’expérience. Ceci est le cas des
sciures de bois, du charbon de bois, des coquilles d’huitres et de 1’écorce d’argan. En effet les

valeurs de bilans de masse varient entre 93% et 107% avec un bilan de masse moyen de 100,9%
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pour les sciures de bois, 94% pour le charbon de bois, 106% pour les coquilles d’huitres et 100%
pour les écorces d’argan. En revanche, le bilan de masse obtenu pour le sable est supérieur a
I’'unité, (BM = 120% au moyen), ce qui signifie qu’il y a un relargage des sels qui cause une
augmentation de la conductivité globale de la solution. Dans ce cas, le KBr ne se comporte pas
parfaitement comme une solution conservative. Ceci explique aussi I’augmentation de la
conductivité lors du traitement des margines par infiltration-percolation comme mentionnée
dans le chapitre précédent. Le BM obtenu pour la pouzzolane est de 1’ordre de 86%, ce qui

indique que 14% du traceur a été retenu par le milieu poreux.

Différentes études ont utilisé le KBr comme traceur, et ils ont montré sa capacité a étre
utilisé comme traceur conservatif pour la caractérisation de 1’écoulement dans les sols sableux.
Un BM de 100% a été obtenu par Costa et al., (2007) et Lamy et al., (2009). De méme Bai et
al., (2017) ont obtenus des BM de 99,3% pour le sable de Fontainebleau et 98,4% pour le sable

de Compiegne.

Le facteur de retard (R) est un parametre aussi important qui permet de décrire le temps
de restitution du traceur de la colonne par rapport a la molécule d’eau. Si R est inférieur a 1,
cela signifie que le temps de séjour du traceur est inférieur au temps de séjour théorique de la
molécule d’eau. Des valeurs de R>1, indiquent que le temps de restitution de la solution de la

colonne est plus long que celle de la molécule d’eau.

Le Tableau I11.3 montre que le facteur de retard est proche de 1 pour le sable (1+ 0,01), les
sciures de bois (0,99 £ 0,01), ainsi que pour le charbon de bois (0,96 £+ 0,01). Ceci signifie que

le traceur sort au méme temps que la molécule d’eau dans ces milieux poreux.
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Tableau I11.3: Résumé des conditions opératoires pour I'étude de I'écoulement sur colonne et valeurs
obtenus du bilan de masse et facteur de retard des colonnes constituées de 100% adsorbant

Vitesse de Porosité Densité Temps Facteur de Bilan de
Darcy (%) apparente  d’injection  retard (R) masse (BM)
(cm/min) (g/cm3) (min) () (%)
Sable
0.57 49,80* 1,55 5,33 0,99 120,35
’ (2,05E-01)**  (2,07E-03) (0,00E00) (7,07E-03)  (2,12E-01)
Sciures de bois
0.54 93,84 0,18 8,94 0,99 100,90
’ (1,05E-00) (6,07E-02)  (8,48E-02)  (7,07E-03)  (9,62E-00)
Pouzzolane
0.58 62,65 0,86 5,55 1,58 86,70
’ (5,35E-01) (9,56E-03)  (4,95E-02)  (7,07E-03) (0,00E00)
Charbon de bois
0.56 51,32 0,37 5,32 0,96 94,00
’ (9,5E-01) (7,07E-03)  (2,12E-02)  (1,41E-02)  (1,41E-00)
Coquilles d’huitres
057 54,37 1,14 5,23 0,72 106,05
’ (2,05E-01) (3,53E-02)  (2,83E-02)  (3,54E-02)  (2,61E-00)
Ecorces d’argan
0,55 43,26 0,75 4,30 0,84 100,10

(4,15E-01) (8,07E-03) (0,00E00) (6,36E-02) (2,54E-00)
*moyenne ; ** Ecart-type

Des résultats similaires ont été observés par Costa et al., (2007); Lamy et al., (2009) et Bai
et al., (2017). Par contre, nous avons constaté que le facteur de retard pour la pouzzolane est
de I’ordre de 1,58 £ 0,01. Ceci indique que le traceur a un temps de séjour supérieur a celui
théorique de I’eau. Cela peut étre expliqué par le fait que le traceur a subi des interactions avec
ce milieu poreux, ce qui explique le BM faible obtenu pour la pouzzolane (Gaudet et VVauclin,
2005). En revanche le facteur de retard obtenu pour les coquilles d’huitres et 1’écorce d’argan
est de I’ordre de 0,72 + 0,03 et de 0,84 + 0,04 respectivement. Ceci signifie que le traceur passe
moins de temps pour étre completement restitué de la colonne que la molécule d’eau.
Généralement un facteur de retard inférieur a 1 peut étre dd a la non saturation de la colonne
(Padilla et al., 1999; Lamy et al., 2009; Bai et al., 2017), ce qui n’est pas notre cas, puisque
nous avons travaillé dans des conditions saturées. Une autre hypothese serait a cause d’une
exclusion anionique, ou de I’existence des chemins préférentiels aux milieux poreux, ce qui

correspond potentiellement a notre cas.
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111.1.3 Estimation de I’uniformité d’écoulement a I’aide des courbes d’élution et du
modele MIM des matrices poreuses constituées de 100% milieux poreux (colonnes
témoins)

Les parameétres hydrodispersifs (fraction d’eau mobile, la dispersivité et le coefficient
d’échange de soluté) peuvent étre déterminés a partir des courbes d’élutions et a 1’aide de la
simulation numérique par 1’ajustement des courbes théoriques obtenues par le modele MIM
aux données expérimentales. Dans notre étude, nous avons obtenu un bon calage du modéle
sur les données expérimentales pour tous les milieux poreux avec un R2> 0,99 (Tableau I11.4),

ainsi que des coefficients d’erreurs standards qui sont généralement faibles.

111.1.3.1 Caractérisation de 1’écoulement dans les colonnes de 100% de sable

Pour la colonne de sable a 100%, nous avons obtenu des bilans massiques de 120%,
indiquant que des sels ont été relargués a la sortie de la colonne et que la méthode de suivi de
traceur par conductimétrie n’est pas adaptée. Il aurait été préférable de suivre le traceur en
effectuant une électrophorése capillaire ou par chromatographie ionique (Costa et al., 2007)
(Tableau I11. 3). Pour cela nous avons procédé a la modélisation en utilisant les données
normées, en divisant les données expérimentales par le bilan de masse obtenu. La courbe
d’élution moyenne du traceur montre une distribution asymétrique de la concentration de ce
dernier a la sortie de la colonne (Figure 111.7-a) : le début de sortie du traceur était a 0,5 V/Vo
et le pic maximal a été observé avant 1 V/Vo. Une longue trainée a la fin de la courbe a été
observée, ce qui est indicatif d’un écoulement non uniforme dans la colonne du sable. Ces
résultats concordent avec les calculs quantitatifs de Om/0 obtenus par simulation. Les valeurs
de la fraction mobile obtenues sont comprises entre 65 % et 76 % (Tableau Il1. 4). Cela signifie
que le traceur a éte transporté a travers le sable par convection dans 71% des pores au moyen,
et le 29% restant représente le pourcentage de la fraction immobile, ou la diffusion est le
phénomene qui contrdle 1’écoulement dans cette région du milieu. Ces résultats concordent
avec ceux obtenus par Dussaussoy et al., (2021). Il a observé un écoulement non uniforme dans
le sable de Compiégne qui a une distribution de taille des pores similaire au sable que nous

avons utilisé (Figure I11.6) et une fraction d’eau mobile entre 71% et 82%.

On remarque que la dispersivité obtenue pour ces expériences est dans le méme ordre de
grandeur que la taille des particules (A = 0,25+£0,03 cm). Ces valeurs sont plus faibles par
rapport a celles rapportées par Dussaussoy et al., (2021). 1l a en effet obtenu une dispersivité
entre 0,43 cm et 0,68 cm.
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Brdjanovic et al., (1998) ont indiqué que plus la fraction d’eau mobile est faible plus le
coefficient d’échange de soluté (o)) devient important. Les résultats de (o) de 2,04E-2 min™
obtenus lors de ce travail confirment cette observation. Ce coefficient indique que le temps

d’échange de solutés entre la région mobile et la région immobile de ce milieu poreux est lent.

111.1.3.2 Caractérisation de 1’écoulement dans les colonnes de 100% de sciures de bois
La courbe d’élution moyenne obtenue pour les colonnes de sciure de bois a montré une
distribution symétrique du traceur (Figure I11.7-b) : une sortie du traceur a 0,5 V/VO0 et un pic
d’¢élution autour de 1 V/V0, confirmé par le calcul du facteur de retard proche de 1 pour ces
expériences (Tableau III. 3). Ces observations qualitatives sont indicatives d’un écoulement
uniforme dans les colonnes de sciures de bois, et elles concordent avec les calculs quantitatifs
d’uniformité d’écoulement (valeurs 6m/0) obtenus par simulation. Il convient de rappeler que
les fractions d’eau mobiles élevées (Bm/0) indiquent un écoulement uniforme dans les milieux
poreux. En effet, les valeurs Om/0 obtenues représentent entre 96% et 99 % du volume total des
pores dans les colonnes de sciures de bois. Cela signifie que le traceur a été principalement

transporté par convection a travers ce milieu.

La dispersivité (A) obtenue pour ces expériences est de I’ordre de 0,48+0,02 cm. Il est a
noter que ce parametre est une caractéristique intrinseque du milieu poreux et généralement
pour des conditions hydrodynamiques similaires, les valeurs de dispersivité devraient étre du
méme ordre de grandeur que le diamétre des grains du milieu poreux (Tableau Ill. 2 et 3). Ceci
est le cas le cas pour les sciures de bois qui présentent un diametre médian de grains dso = 853
pum. Les valeurs de dispersivité obtenues pour ce milieu sont plus élevées par rapport a celles
obtenues dans le sable, ayant une granulométrie et une dispersivité plus faible. Le coefficient
d’échange de solutés (o) obtenu était faible pour toutes les expériences réalisées aux colonnes
de sciures de bois (1.14E-03 min™) (Tableau I11. 4). Ceci indique que 1’échange entre de soluté
entre la région mobile et immobile est lent. Il est a noter que ce milieu présente une structure
physique spécifique caractérisée par un petit réseau de pores dont le diameétre médian atteint
200 pm (Figure 111.6) et une granulométrie uniforme, ce qui peut expliquer I’homogénéité

d’écoulement dans ce milieu (Figure 111.5).

111.1.3.3 Caractérisation de 1’écoulement dans les colonnes de 100% de pouzzolane
Les colonnes de pouzzolane contiennent des particules grossiéres dont la taille varie de 2,5
mm a 5 mm. Contrairement aux colonnes de sable ou nous avons obtenu un BM >1, le bilan

massique du traceur dans les colonnes de pouzzolane obtenu est de 87 %, ce qui indique que le
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KBr a été légérement retenu dans ce milieux poreux (Tableau III. 3). Les courbes d’élutions
moyennes obtenues montrent une distribution asymeétrique de la concentration du traceur a la
sortie de la colonne (Figure 111.7-c) : une percée du traceur a 0,5 V/Vq et un pic maximal a 1
VIV a été observé. Contrairement aux sciures de bois, on remarque une longue trainée a la fin
de la courbe ce qui est indicatif d’un écoulement non uniforme dans les colonnes de pouzzolane.
Ces résultats concordent avec les calculs quantitatifs de 6m/0 obtenus par simulation, en
obtenant des valeurs de la fraction mobile entre 68 % et 71 % a 0,58 cm/min (Tableau I1I. 4).
Cela signifie que le traceur a été transféré a travers ce milieu poreux par convection dans 69%
des pores, et le volume restant de 31% représente le pourcentage de la fraction immobile, ou la
diffusion est le phénomene qui contrdle 1’écoulement. Cela pourrait s’expliquer par le fait que
la pouzzolane est caractérisée par une double porosité, comme la Figure Ill. 6 montre. La
distribution de taille des pores de la pouzzolane présente deux pics, le premier représentant des
petits pores obtenus a 0,7 um et le second avec des pores plus grands a 28 um. 1l faut cependant
noter que la distribution de taille de pores représentée dans la Figure 111.6, obtenue par
porosimetrie mercure, représente une fourchette de distribution de taille de pores des 0 a 400
um et ce milieu peut posséder une autre classe de taille de pores de diametre supérieur a 400
pum, non indiqué sur le graphique. Cette distribution non uniforme de la taille des pores ainsi
que la taille des particules grossiéres utilisées (entre 2,5 et 5mm) expliquent la non-uniformité
de I’écoulement et la faible valeur de Om/0 obtenue. Ces résultats concordent avec ceux obtenus
par Bai et al., (2016) qui ont observé un écoulement non uniforme dans un gravier ayant une
large distribution de taille des pores et une fraction d’eau mobile de 81,7 %. Cependant, pour
le sable uniforme possédant une distribution de taille des pores uniforme, ils ont obtenu un
écoulement tres homogéne. Ceci confirme que plus la distribution de la taille des pores du
milieu poreux est large, plus I’écoulement devient régionalisé. Menoret et al., (2001) ont obtenu
une courbe d’élution du traceur avec une longue trainée pour la pouzzolane, ce qui confirme la

régionalisation de 1’écoulement dans ce milieu.

Ainsi, une partie du traceur pourrait préférentiellement se déplacer a travers ces régions
mobiles rapidement par convection, tandis qu’une autre partie du traceur peut se diffuser dans
les régions d’eau immobile. En raison du gradient de concentration, le traceur dans les régions
d’eau immobile a pu se diffuser lentement dans les régions d’eau mobile, ce qui a causé la
trainée indiquée a la courbe d’élution. Ceci est confirmé par le facteur de retard obtenu
(R=1,58).
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Contrairement aux colonnes de sable et de sciures de bois, on remarque que la dispersivité
(1) obtenue pour ces expériences n’est pas dans le méme ordre de grandeur que le diamétre de
grains de pouzzolane utilisée. En effet, = 0,3 £ 0,02 cm. Cette valeur est plus faible par rapport

a celle obtenue pour les sciures de bois, mais toujours supérieure a la dispersivité du sable.

Le coefficient d’échange de solutés (a) obtenu pour la pouzzolane (1,6E-1 min™) était
supérieur a celui obtenu pour le sable et les sciures de bois, indiquant un échange rapide des

solutés entre la phase mobile et immobile.
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Figure 1. 7 : Courbes d’élution du traceur dans les colonnes témoins de sable (a), de sciures de bois (b)
et de pouzzolane () a une vitesse de Darcy 0,57 + 0,03 cm/min
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Tableau I11.4: Récapitulatif des paramétres hydrodynamiques obtenus dans les matrices poreuses constituées de 100% de milieux poreux (colonnes témoins)
par le calage du modele sur les données expérimentales grace au modéle MIM sous le logiciel Hydrus-1D

Vitesse A (cm) Oim 0m/0 (%) o (min?)
2
?cem[;rianri% Valeur Ciélléf'.* Valeur S.E. Coeff. Valeur Valeur S.E.Coeff. R
Sable
057 0,25 . 1,16E-02 1,46E-01 9,86E-04 70,75 2,04E-02 5,45E-04 0,99
’ (3,54E-02) (3,34E-03)  (4,10E-02) (2,18E-04) (8,13E+00) (1,01E-02) (1,73E-04) (0,00E+00)
Sciure de bois
0.54 0,49 2,23E-02 1,75E-02 2,74E-02 98,15 1,14E-03 2,42E-02 0,99
' (2,12E-02) (8,34E-03)  (2,36E-02) (3,46E-02) (2,47E+00) (1,25E-03) (3,35E-02) (0,00E+00)
Pouzzolane
0.58 0,3 6,48E-02 1,92E-01 1,78E-03 69,4 1,60E-01 3,01E-02 0,97
’ (2,12E-02) (4,17E-03)  (1,56E-02) (5,16E-04) (2,55E+00) (7,07E-03) (5,23E-03) (1,41E-02)
Charbon de bois
0.56 0,77 3,65E-02 8,65E-02 2,60E-03 83,25 6,39E-03 8,63E-04 0,99
' (2,12E-02) (4,45E-03)  (1,48E-02) (3,46E-04) (3,04E+00) (4,82E-03) (1,92E-04) (0,00E+00)
Coquilles d’huitres
057 0,50 6,48E-02 2,16E-02 2,93E-03 87,1 7,02E-03 7,59E-03 0,99
’ (1,56E-01) (4,17E-03)  (1,70E-03) (2,26E-03) (2,55E+00) (3,13E-03) (9,63E-03) (0,00E+00)
Ecorce d’argan
0.55 1,35 4,60E-02 8,44E-02 2,21E-03 80,55 7,41E-06 2,35E-03 0,985
' (5,44E-01) (2,02E-02)  (2,50E-02) (4,38E-04) (5,73E+00) (7,34E-06) (2,95E-03) (7,07E-03)
* S.E. Coeff. : Coefficient d’erreur standard obtenu par le code HYDRUS-1D
** Moyenne

*** Ecart-type
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I11.1.3.4 Caractérisation de 1’écoulement dans les colonnes de 100% d’adsorbants
(charbon de bois, coquilles d’huitres et écorces d’argan)

Les Figures I11.8-a et 111.8-c montrent que les courbes d’élutions moyennes obtenues pour
les colonnes de charbon de bois et d’écorces d’argan présentent une distribution asymétrique
de la concentration du traceur a la sortie des colonnes : une percée du traceur légerement avant
0,5V/Vo, un pic avant 1V/Vq et une longue trainée a la fin des courbes d’élution ont été
observées pour ces deux milieux poreux. Ces observations ont éteé appuyées par la simulation
numérique, qui montre que la fraction d’eau mobile 6m/0 obtenue varie entre 81 % et 85 % pour
les colonnes de charbon de bois et elle se situe entre 76% et 84% pour les colonnes d’écorce
d’argan (Tableau II1.4). Ceci signifie que 1’écoulement dans ces milieux poreux est plus
uniforme que celui obtenu pour le sable et la pouzzolane, mais plus régionalisé en comparaison

de celui dans les sciures de bois.

En revanche les colonnes des coquilles d’huitres ont montré une distribution plus
symétrique du traceur (Figure I11.8-b), avec une percée du traceur légerement avant 0,5V/Vo,
et un pic avant 1V/Vo. Cependant, une légére trainée a la fin des courbes d’élution a été
remarquée. Ceci est indicatif que 1’écoulement est plus homogéne dans ce milieu par rapport
aux colonnes de charbon de bois et d’écorce d’argan. La simulation numérique confirme ces
observations, et montre que la fraction d’eau mobile obtenue dans ce milieu (entre 85% et 88%)
est supérieure a celles de ces deux adsorbants, indicative d’un écoulement plus homogene dans
les colonnes des coquilles d’huitres par rapport aux autres milieux poreux étudiés, a I’exception

des sciures de bois.

Le Tableau I1l. 4 montre que la dispersivité obtenue pour les colonnes d’écorce d’argan
(1,34 +5,4 E-O1lcm) est plus élevée que celle du charbon de bois (0.76 + 2,1 E-02 cm) et des
coquilles d’huitres (0,5 + 1,5E-01 cm). Les résultats de ces deux dernieres milieux sont
similaires a ceux obtenus par Murphy et al., (2006) qui ont reporté une dispersivité du charbon
actif de 0,4 cm. Il est a noter que ces valeurs de dispersivité (Tableau I11.4) sont dans le méme

ordre de grandeur que le diameétre des grains du milieu poreux (Tableau 3. 2).

La Figure 111.6 montre que la distribution de taille des pores du charbon de bois est
caractérisée par 4 pics : 2 pics pour les petits pores obtenus a 1 um et 3,6 um, un troisiéme pic
avec un diametre moyen des pores de 49 um et le dernier pic a 209 um pour les pores plus
grands. La porosité du charbon de bois utilisé est de 52% et elle est similaire a la valeur de 53%

trouvée par Murphy et al., (2006). Ces valeurs expliquent la raison pour laquelle la dispersivité
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dans le charbon de bois est supérieure a celle obtenue pour les sciures de bois et la pouzzolane.
En outre, la Figure I11.5 montre la distribution non uniforme de taille des particules du charbon
de bois avec un Span assez éleve de 2,02, ce qui est indicatif de I’hétérogénéité de taille des
particules de charbon de bois. Cependant, méme si le charbon de bois a une distribution de la
taille des pores plus large que celle de la pouzzolane, nous avons constaté que 1’écoulement est
plus uniforme dans le charbon de bois. Une observation similaire avait été obtenue par Bai et
al., (2016) qui ont observé un écoulement plus uniforme dans un gravier ayant une plus grande
distribution de taille des pores que dans le sable de Compiégne qui se caractérise par une

distribution de taille des pores unimodale étroite.

La dispersivité (1) obtenue pour la colonne des coquilles d’huitres est de I’ordre de 0,5 +
0,1 cm, ce qui est en effet au méme ordre de grandeur que le diamétre des grains de ce milieu
poreux (Tableau I11. 4), qui a un diamétre median (dso = 0,7 mm). En outre, les figures I11.5 et
II1.6 montrent que les coquilles d’huitres se caractérisent par une distribution de taille des
grains (Span=1,54) et distribution de taille des pores homogénes (Tableau Il. 2). Ceci explique
le fait que 1’écoulement est plus homogeéne et moins dispersif dans ce milieu poreux par rapport
a celui dans le charbon de bois et le sable, et que la dispersivité obtenue dans la colonne des
coquilles d’huitres soit proche de celle de la sciure de bois. Par contre les colonnes d’écorce
d’argan ont une dispersivité (1) plus élevée (1,13 £ 0,24 cm), malgré une distribution de tailles
des grains uniforme (Figure 111.6) avec un Span de 1,36. De plus, ce milieu est caractérisé par

une distribution de taille des pores unimodale.

Des faibles coefficients d’échange de soluté de traceurs (o) ont été obtenus pour toutes les
expériences réalisées : 6,39 E-03, 7,02 E-03 et 7,41 E-06 min* pour les colonnes de charbon
de bois, des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan respectivement (Tableau III. 4). Ces
coefficients d’échange sont plus faibles que ceux obtenus pour le sable et la pouzzolane. Des
valeurs faibles de (o) indiquent que le temps d’échange est lent entre les deux régions mobiles
et immobiles du milieu poreux. Il est & noter que le coefficient d’échange de solutés obtenu
pour les colonnes témoins d’écorce d’argan est inférieur a celui obtenu dans des colonnes de

charbon de bois et des coquilles d’huitres.
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Figure lll. 8 : Courbes d’élution expérimentales et modélisées du traceur dans les colonnes des
adsorbants : 100% charbon de bois (a), 100% coquilles d huitres (b) et 100% écorce d’argan (c) a
une vitesse de darcy de 0,56 £ 0,01 cm/min

I11.2 Caractérisation de I’écoulement dans les matrices poreuses agrégats (colonnes de
mélange)

Dans cette partie du manuscrit, la caractérisation de 1’écoulement a été réalisée au sein des

différents milieux poreux contenant un mélange de sable a 70%, la sciure de bois a 10% et 20%

d’adsorbant (charbon de bois, coquilles d’huitres ou écorce d’argan) a une vitesse de Darcy de

0,56 cm/min.

111.2.1 Caractéristiques physiques des colonnes remplies des matrices poreuses agregats
(20% d’adsorbant+ 10% sciure de bois +70% sable)

Les conditions expérimentales des colonnes de mélanges ont été résumées dans le Tableau
I11. 5. La caractérisation physique des milieux poreux a montré que le mélange de charbon de
bois est caractérisé par une porosité de 50 + 0,32 % et une densité de 1,27 g/cm?. La Figure
[11.9 montre que le mélange de charbon de bois se caractérise par une distribution symétrique
et unimodale de taille des particules avec un diametre médian des grains de dso=504 um et un
Span de 1,34 (Tableau I1l. 5), indiquant une distribution homogéne de taille des particules. Le

mélange des coquilles d’huitres se caractérise par une porosite légérement plus faible que celle
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du charbon de bois (44%) et une densité apparente plus importante de 1,45 g/cm®. La
distribution de la taille des grains (Figure 111.9) montre que ce mélange se caractérise par une
distribution aussi symétrique des particules avec un dso=567um et un Span de 1,34. Concernant
le mélange d’écorce d’argan, on constate qu’il posséde des caractéristiques similaires aux
mélanges de charbon de bois et des coquilles d’huitres, avec une porosité de 51%, une densité
de 1,29 g/cm?. Ce milieu posséde un dso=656 pum et un Span de 1,18 (Figure 111.9), indiquant
que la distribution de taille des particules dans ce mélange est plus uniforme que celle dans les

mélanges de charbon de bois et des coquilles d’huitres (Tableau III. 5).

Tableau I11.5: Résumé des caractéristiques physiques moyennes des colonnes de mélanges

Densité Densité q Span Vitesse
Milieux poreux Porosité (%) apparente réel (g/cmd) ( 50) (doo-d10) de Darcy
(g/cm?3) /dso (cm/min)

Mélange Charbon 49.59 + 0,32 1,27 + 0,02 2,30£0,02 504 1,34 0,57/0,89

de bois
Mélange Coquilles
ge’ 4401+146  145+004  258+004 567 134  0,54/0,87
d'huitres
Me'a;gigi?rces 5146+086 129+004  263+004 656 118  0,53/0.84

12 -

—&— Mélange charbon de bois
1/—@— Mélange coquille d'huitre
104 —— Mélange écorce d'argan

()
1

Volume (%)
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Figure I11. 9: Distribution de taille des particules pour les milieux poreux agrégats (colonnes de
mélange) obtenue par des mesures au granulomeétre laser
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111.2.2 Ecoulement dans les matrices poreuses agrégats (colonnes de mélange)

D’apres le Tableau III. 6, nous avons observé que le bilan de masse obtenu pour les
colonnes de mélange de charbon de bois était de I’ordre de 105 & 1% avec un léger relargage
des sels a la sortie des colonnes, ce qui justifie les 5% de plus que nous avons obtenu. Pour le
mélange des coquilles d’huitres, nous avons constaté que le BM = 114%, ce qui est un indice
du relargage des sels a la sortie de la colonne. Il faut indiquer que le méme comportement a été
observé dans les colonnes témoins de sable avec un BM de 120% et pour les colonnes des
coquilles d’huitres avec un BM de 106%. En revanche, le BM obtenu pour les colonnes de
mélange d’écorce d’argan était de 101 = 2%, ce qui permet de déclarer que le KBr est traceur

est conservatif dans ce milieu.

Concernant le facteur de retard (R), le Tableau I1l. 6 montre que le facteur de retard pour
le mélange de charbon de bois est proche de 1, ce qui signifie que le traceur sort au méme
temps que la molécule d’eau dans ce milieu poreux. Des résultats similaires ont été observés
lors de I’utilisation du charbon de bois a 100%. Par contre, nous avons constaté que les facteurs
de retards obtenus pour les colonnes de mélange des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan
sont de I’ordre de 1,17 £ 0,01 et 1,25 £ 0,06 respectivement. Ces observations indiquent que le
traceur a eu un temps de séjour supérieur a celui théorique de 1’eau. Cela peut étre expliqué par
le fait que le traceur a subi des interactions avec ces milieux poreux, et qu’il passe plus de
temps pour étre resitué de la colonne par rapport a la molécule d’eau (Gaudet et Vauclin, 2005).
En revanche le facteur de retard obtenu pour les colonnes témoins des coquilles d’huitres et
I’écorce d’argan est de 1’ordre de (0,72 + 0,03) et (0,84 + 0,04) respectivement. Pour le sable
le facteur de retard était proche de 1'unité a cette vitesse. Ces observations donnent des
indications d’un écoulement non uniforme dans ces milieux poreux et ceci sera traité dans les

prochains paragraphes.
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Tableau I11.6: Résumé des conditions opératoires pour I'étude de I'écoulement sur colonne et valeurs
obtenues du bilan de masse et du facteur de retard des milieux agrégats

Facteur de Bilan de

Vitesse de Porosité Densité Temps
Darcy (%) apparente d’injection retard (R) masse (BM)
(cm/min) (g/cm?) (min) ) (%)
Meélange de charbon de bois (70% sable + 10% sciure de bois+ 20% charbon de bois)
0.57 49,59* 1,27 5,18 1,00 105,65
’ (0,40)** (0,02) (0,04) (0,00) (0,92)
Mélange coquilles d’huitres (70% sable + 10% sciure de bois+ 20% coquilles d’huitres)
0.54 44,01 1,46 4,32 1,18 114,10
’ (1,80) (0,05) (0,01) (0,01) (0,00)
Mélange d’écorce d’argan (70% sable + 10% sciure de bois+ 20% écorce d’argan)
0.53 51,47 1,30 5,94 1,26 101,75
’ (1,05) (0,05) (0,08) (0,06) (2,62)

*moyenne ; **Ecart-type

111.2.3 Estimation de ’uniformité d’écoulement a I’aide des courbes d’élution et du
modele MIM des matrices poreuses agrégats (colonnes de mélange)

Les parametres hydrodispersifs des colonnes de mélanges comme la dispersivité, la teneur

en eau immobile et le coefficient d’échange de solutés ont été déterminés a I’aide de la

simulation numérique par 1’ajustement du modele MIM aux données expérimentales.

Le Tableau Ill. 7 exprime les résultats des paramétres hydrodispersifs des milieux poreux
des colonnes de mélanges utilisées. Nous avons obtenu un bon calage du modéle sur les

données expérimentales pour toutes les colonnes avec un R2 > 0,96 (Tableau I1I. 7).

La Figure II1.10 représente les courbes d’élution du traceur a une vitesse de 0,55 * 0,02
cm/min pour les colonnes de mélange de charbon de bois, des coquilles d’huitres et d’écorce
d’argan. Cette figure montre une distribution asymétrique du traceur a la sortie de la colonne
de charbon de bois (Figure 111.10-a), avec une percée du traceur a 0,5 VV/Vq et un pic obtenu a
1 V/Vo pour la colonne de mélange de charbon de bois. Ceci est confirmé par des calculs de
facteurs de retard proches de 1 pour cette colonne (Tableau Ill. 6). En revanche pour les
colonnes de mélange des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan, la percée du traceur a été
enregistrée aprés 0,5 V/Vo et le pic est obtenu aprés 1 V/Vo. Ceci est cohérent avec les valeurs
des facteurs de retards supérieurs a 1’unité pour ces deux colonnes (Tableau III. 9). A la fin des

courbes des trois colonnes, nous avons obtenu une longue trainée ce qui est indicatif d’un
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¢coulement non uniforme. Le calcul quantitatif de I’uniformité d’écoulement (6m/6) obtenu par
simulation confirme les observations qualitatives, avec une fraction d’eau mobile 6m/6 de 80 +
2% pour le mélange charbon de bois, 81 + 1% pour le mélange des coquilles d’huitres et de 73
+ 1% pour le mélange d’écorce d’argan a 0,55 + 0,02 cm/min (Tableau 111.7). Ces résultats
permettent de remarquer également que 1’écoulement était plus régionalisé dans les colonnes
de mélange d’écorce d’argan par rapport aux colonnes de charbon de bois et des coquilles

d’huitres.

En comparant la fraction d’eau mobile obtenue dans ces colonnes de mélange par rapport
aux colonnes qui contiennent 100% d’adsorbants (colonnes témoins), on peut remarquer une
diminution de 83% a 80% pour le charbon de bois lors de I’utilisation des colonnes de mélanges
par rapport aux colonnes témoins (Tableau III. 4), de 87 a 81% pour les coquilles d’huitres et
de 80 a 73% pour 1’écorce d’argan respectivement. Ceci confirme que 1’écoulement dans les

colonnes de mélange est légerement plus régionalisé par rapport aux colonnes témoins.

Des résultats similaires ont été obtenus par Lamy et al., (2008) et Prédélus et al., (2017).
Ces auteurs ont trouvé une fraction d’eau mobile de I’ordre de 71%, et 76% respectivement
pour les milieux poreux hétérogenes. lls ont déclaré également que cette diminution de la
fraction d’eau mobile est indicative de la régionalisation de I’écoulement en deux régions : une
région mobile ou 1’eau percole a travers le milieu poreux rapidement a la vitesse de Darcy, et
une région immobile dont la vitesse d’écoulement est faible voir négligeable par rapport a celle
dans la région mobile. Ceci peut étre expliqué également par le fait que I’hétérogénéité des
milieux poreux résulte de 1’existence de deux types de porosités : I’inter-porosité dans laquelle
la vitesse de 1’eau peut étre importante, et 1’intra-porosité ou la vitesse d’écoulement et faible
ou négligeable. On peut supposer que I’écoulement de I’eau est limité a 1’inter-porosité et que
I’eau dans la matrice (intra-porosité) est immobile. Ainsi, les pores plus petits (intra-porosite)
peuvent représenter des poches immobiles qui peuvent échanger, retenir et stocker I’eau, mais

ne permettent pas un écoulement convectif (Lamy et al., 2008).
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Figure I11. 10 : Courbes d’élution expérimentales et modélisées du traceur dans les colonnes de

mélange : mélange de charbon de bois (a), mélange de coquilles d’huitres (b) et mélange d’écorce
d’argan (c) a une vitesse de Darcy de 0,56 £ 0,01 cm/min

La dispersivité (1) obtenue pour ces expériences a atteint environ 0,32 + 0,04 cm pour le
mélange de charbon de bois, 0,21 £ 0,04 cm pour le mélange des coquilles d’huitres et 0,74 +
0,04 cm pour le mélange d’écorce d’argan (Tableau III. 7). Ces valeurs sont du méme ordre de
grandeur que la taille des grains des mélanges. Il convient de noter que la dispersivité des
colonnes de mélange est inférieure par rapport a celle des témoins, ayant une dispersivité de
0,76 cm, 0,50 cm et 1,34 cm pour les colonnes témoins de charbon de bois, des coquilles
d’huitres et d’écorce d’argan respectivement. Cette diminution de dispersivité peut étre
attribuée a la faible dispersivité du sable (0,25 + 0,03 cm), qui constitue 70% de ces colonnes
de mélange. En outre, le Tableau Ill. 5 montre que ces mélanges disposent des distributions

homogeénes de taille des grains avec des Span de 1,34, 1,34 et 1,18 pour les mélanges de

163



Chapitre 111

charbon de bois, des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan respectivement, ce qui explique

également la faible dispersivité du milieu poreux des colonnes de mélange.

Des résultats similaires ont été obtenus par Wendland, (2000) avec une dispersivité de 0,6
cm dans des colonnes de grés fracturé. Schulze-Makuch et Cherkauer, (1995) ont trouveé
également une dispersivité qui varie entre 0,1 et 0,38 cm dans des colonnes de dolomite et
Prédélus et al., (2017) ont trouvé une dispersivité de 1’ordre de 0,8 cm lors de I’utilisation d’un
sol. Par contre Lamy et al., (2008) et Thevenot et Dousset, (2015) ont trouvé une dispersivité
plus élevée lors de I'utilisation des milieux granulaires comme le gravier et le sol qui ont une
dispersivité de I’ordre de 1,9 et 2,5 cm respectivement. La grande dispersivité des milieux
poreux hétérogénes pourrait s’expliquer par le processus de diffusion des solutés dans la

porosité intra particulaire (Lamy et al., 2008).

De faibles taux d’échange de solutés (a) ont été obtenus pour toutes les expériences
effectuées sur les colonnes de mélange, avec un (o)) de 2,5E-2 + 4E-3 min! pour le mélange
charbon de bois, de 1.45E-02 + 6.36E-04 min™ pour le mélange des coquilles d’huitres et de
1.15E-03 + 7.93E-04 min? pour le mélange d’écorce d’argan. Ces valeurs indiquent que

I’échange de solutés entre la phase mobile et immobile est trés faible.

A notre connaissance, I’étude de I’écoulement dans ce genre de milieu poreux n’a pas été
rapportée dans la littérature, mais on peut comparer nos résultats avec d’autres milieux aussi
hétérogenes qui contiennent un mélange de matériaux tels que les déchets solides. Ainsi,
plusieurs auteurs ont réalisé des études hydrodynamiques sur des milieux hétérogénes comme
les déchets solides, et ils ont constaté que 1’écoulement dans ce type de milieu complexe est
trés hétérogene, avec des courbes d’élution asymétriques et avec une trainée importante. Le
pourcentage de pores qui participe a I’écoulement reporté est de 1’ordre de 47%, plus faible

que les pourcentages obtenus a 1’issue de nos expériences (Rosqvist et Destouni, 2000).
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Tableau I11.7: Récapitulatif des paramétres hydrodynamiques obtenus dans les milieux agrégats (colonnes de mélanges) grace au modéle MIM sous le
logiciel Hydrus-1D

Vitesse de A (cm) Oim Om/0 (%) o (min-1)
Darcy R?
(cm/min) Valeurs S.E.Coeff” Valeur S.E.Coeff. Valeur Valeur S.E.Coeff.
Mélange de charbon de bois (70% sable + 10% sciure de bois+ 20% charbon de bois)
0.57 0,32 1,94E-02 1,08E-01 1,64E-03 80,30 2,50E-02 1,24E-03 0,99
’ (4,95E-02) ™" (6,08E-03)  (2,12E-03) (1,43E-03) (3,11E+00) (4,45E-03) (2,97E-04) (0,00E+00)
Mélange des coquilles d’huitres (70% sable + 10% sciure de bois+ 20% charbon de bois)
0.54 0,21 1,50E-02 9,34E-02 3,12E-02 81,45 1,45E-02 8,99E-02 0,98
’ (4,24E-02) (1,52E-02) (6,86E-03) (3,18E-02) (1,48E+00) (6,36E-04)  (1,02E-01) (2,12E-02)
Mélange d’écorce d’argan (70% sable + 10% sciure de bois+ 20% écorce d’argan)
0.53 0,75 2,15E-02 1,35E-01 1,65E-03 73,44 1,15E-03 3,62E-04 0,99
’ (4,95E-02) (1,21E-02)  (7,07E-03) (1,00E-03) (1,45E+00) (7,93E-04) (2,33E-04) (7,07E-03)
* S.E.Coeff. : Coefficient d’erreur standard obtenu par le code HYDRUS-1D
** Moyenne

*** Ecart-type

165



Chapitre 111

111.3 Caractérisation de I’écoulement dans les colonnes stratifiées

Dans cette partie du manuscrit, nous allons caractériser 1’écoulement au sein des
différentes colonnes stratifiées qui sont constituées successivement des couches perméables de
pouzzolane et des couches de mélange (70% de sable + 10% de sciure de bois + 20%
d’adsorbant). Les adsorbants employés sont le charbon de bois, les coquilles d’huitres ou
I’écorce d’argan. Les couches de mélange ont une granulométrie entre 0,315 mm et 2,5 mm,
alors que les couches perméables contenant des particules grossiéres de pouzzolane ont une
granulométrie entre 2,5 mm et 5 mm (Figure 111.2) (Tableau Ill. 1). Les expériences sont

réalisées a une vitesse de 0,56 = 0,03 cm/min.

111.3.1 Caractéristiques physiques des colonnes stratifiées

Les conditions expérimentales des colonnes stratifiées ont été résumées dans le Tableau
I1l. 8. La caractérisation physique des milieux poreux a montré que les colonnes MSL de
charbon de bois se caractérisent par une porosité de 50 + 1,42 % et une densité de 1,12 + 0,01
g/cm 3 (Tableau 111. 8). Les résultats trouvés pour les colonnes de MSL coquilles d’huitres sont
similaires a ceux de MSL charbon de bois avec une porosité de 50 + 4,24 % et une densité
apparente de 1,17 + 0,01 g/cm?®. Les colonnes MSL d’écorce d’argan se caractérisent par une
porosité légérement plus faible de 45 + 0,47 g/cm? et une densité apparente de 1,12 + 0,02
g/cm?® (Tableau I11. 10). Ces observations montrent que la porosité et la densité de ces trois

milieux stratifiés (MSL) sont similaires et ils ont des structures similaires.

111.3.2 Ecoulement dans les colonnes stratifiées

Cette partie sera dédiée a I’étude hydrodynamique des colonnes stratifiées, réalisée a une
vitesse de 0,55 + 0,03 cm/min en se basant sur les courbes d’¢lutions (Figure III.11) et les
résultats des bilans de masse et des facteurs de retard, déterminés par la méthode des moments
(Tableau I11. 8).

D’apres le Tableau III. 8, nous avons observé que le bilan de masse obtenu est de 92,5 +
0,85 % pour les colonnes MSL charbon de bois, de 95,4 + 0,42 %, pour les colonnes MSL

coquilles d’huitres et de 92,2 £ 4 % pour les colonnes de MSL d’écore d’argan.

D’apres la Figure III.11-a, on peut observer que le traceur a commencé a sortir de la
colonne MSL de charbon de bois apres 0,5 VV/Vo, et la concentration maximale a été enregistrée
aprés 1’injection de 1 volume poreux (1 V/Vy). Ceci indique que le temps de restitution du
traceur est plus élevé par rapport a la molécule d’eau. Le Tableau Ill. 8 confirme ces

observations, avec un facteur de retard de 1,2 + 0,02, indicatif des interactions du traceur avec
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les milieux poreux (Gaudet et Vauclin, 2005). En revanche pour les colonnes MSL coquilles
d’huitres et MSL écorce d’argan, nous avons remarqué que le traceur a commenceé a sortir de
la colonne avant 0,5 V/V, et le pic des courbes a été enregistré a 0,8 V/Vo (Figures 111.11-a et
I11.11-b). Ces observations sont indicatives d’un facteur de retard inférieur a 1 pour ces deux
milieux poreux. Le calcul de facteur de retard a confirmé ces observations avec un R de 0,98
+ 0,06 pour les colonnes des MSL coquilles d’huitres et 0,89 £ 0,03 pour les colonnes MSL
écorce d’argan. Ces résultats peuvent étre expliqués en partie par 1’exclusion anionique qui
résulte des charges électriques négatives du milieu poreux et empécher éventuellement 1’entrée
du traceur dans les micropores (Bazer-Bachi et al., 2005; Dussaussoy et al., 2021). Cela peut
étre di aussi a cause de la présence de chemins préférentiels dans le milieu poreux hétérogéne
et stratifié a travers les gros pores de pouzzolane. Ces observations donnent des indications
d’un écoulement non uniforme dans ces milieux poreux.

Tableau I11.8: Résumé des conditions opératoires pour I'étude de I'écoulement sur colonne et valeurs
obtenus du bilan de masse et du facteur de retard des colonnes stratifiées a faible vitesse de 0,55 +

0,03 cm/min
Vléejsgyde Porosité a[?;;:el;ie d’;l;;r:crt)ison Facteur de Bilan de
0, 0,
(cm/min) (%) (g/em?) (min) retard (R) masse (%0)
MSL charbon de bois
0.50 49,79* 1,12 4,64 1,21 92,50
' (1,42)** (0,01) (0,01) (0,02) (0,85)
MSL coquilles d’huitres
0.54 49,59 1,17 5,70 0,98 95,40
’ (4,24) (0,01) (0,14) (0,06) (0,42)
MSL Ecorce d’argan
0.53 45,42 1,12 591 0,89 92,15
’ (0,47) (0,02) (0,06) (0,03) (4,03)
* moyenne

** Ecart-type

111.3.3 Estimation de I’uniformité d’écoulement a I’aide des courbes d’élution et du
modéle MIM des colonnes stratifiées

Dans cette partie nous allons déterminer les parameétres hydrodispersifs a partir des courbes

d’¢lutions et a I’aide de la simulation numérique par 1’ajustement du modele MIM aux données

expérimentales des colonnes stratifiées. Dans notre étude, nous avons obtenu un bon calage du
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modele sur les données expérimentales pour tous les milieux poreux avec un R2>0,98 (Tableau
1. 9).

La courbe d’élution du traceur des colonnes MSL charbon de bois montre une distribution
asymétrique du traceur a la sortie de la colonne (Figure I11.11-a), avec une percée du traceur
aprés 0,5 V/Vo un pic ayant lieu a 1 VV/Vo et une longue trainée a la fin de la courbe. Cette
derniére est indicative d’un écoulement non uniforme. Le calcul quantitatif de 1’uniformité
d’écoulement (0m/0) obtenu par simulation donne des fractions mobiles qui varient entre 74%
et 76% (Tableau I11. 9). Ceci signifie qu’au moyenne 75% des pores participent a 1’écoulement
et au transport du traceur par convection et 25% restants représentent le pourcentage de la
région immobile dans laquelle le transport a lieu par diffusion. Les échanges de solutés qui ont
lieu lentement entre les régions d’eau mobiles et immobiles, provoquent la trainée observée de
la courbe d’élution (Figure I11.11-a). La fraction mobile dans les colonnes MSL de charbon de
bois est plus faible par rapport au mélange de charbon de bois, ce qui indique que 1I’écoulement
devient plus régionalisé dans la colonne MSL de charbon de bois. Cela peut étre expliqué par
le fait que le milieu stratifié a double porosité (inter et intra porosité) implique un écoulement
plus rapide dans la région d’inter porosité et dans la couche perméable du pouzzolane, et un
écoulement ayant lieu a une vitesse faible ou méme nul dans la région d’intra porosité (Kaviany,
2016).

Les Figure I11.11-b et 11-c montrent que les courbes d’élutions MSL des coquilles
d’huitres et d’écorce d’argan ne sont pas assez symétriques. Elles se caractérisent par une
longue trainée, indicative d’un écoulement régionalisé. Ces observations concordent avec les
calculs quantitatifs de la fraction mobile (0m/0) obtenus par simulations. Pour le cas des
colonnes MSL coquilles d’huitres cette fraction était de 1’ordre de 75 + 1,2 % (Tableau III. 9).
Par contre pour la colonne MSL d’écorce d’argan nous avons obtenu une fraction d’eau mobile
de I’ordre de 83,3 + 4,8 % (Tableau III. 9), ce qui est indicatif d’un écoulement plus homogeéne
que les colonnes MSL coquilles charbon de bois et MSL coquilles d’huitres. La comparaison
des colonnes MSL stratifiés par rapport aux colonnes de mélange montre que 1’écoulement
devient plus hétérogene dans le cas du charbon de bois et des coquilles d’huitres. Ces résultats
sont conformes a ceux trouvés par Bai et al., (2017) qui ont constaté un écoulement plus
régionaliseé dans les colonnes contenant du gravier plus hétérogéne que le sable de homogéne
Fontainebleau. L’impact de la stratification sur 1’écoulement a été remarqué également par
Eregno et Heistad, (2019) qui ont observé que la stratification induit un écoulement régionalisé.

Contrairement au cas de charbon de bois et d’écorce d’argan, les résultats obtenus (Tableau IlI.
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9) montrent que 1’écoulement dans les colonnes MSL écorce d’argan était plus uniforme que

la colonne de mélange d’écorce d’argan respective.

1.0 = Obs- MSL charbon de bois - 0.6 cr/min 1.0 Obs- MSL coq d'huitres - 0.52 cm/min
——Courbe modéle MIM ——Courbe modéle MIM
0.8+ (a) 0.8+ (b)
0.6 - 0.6
=] =]
o o
(8] o
0.4+ 0.4
0.2 0.2
0.0 0.0 B
0.0 0.0 3.0

® Obs- MSL écorce d'argan - 0.51 cm/min
—— Courbe modele MIM

C/COo

VNVO

Figure 1. 11 : Courbes d’élution expérimentales et modélisées du traceur dans les colonnes
stratifiees MSL : MSL charbon de bois (a), MSL coquilles d huitres (b) et MSL écorce d’argan (c) a
une vitesse de Darcy de 0,56 + 0,03 cm/min

La dispersivité (A) obtenue pour les colonnes MSL charbon de bois et MSL coquilles
d’huitres atteint environ (0,55 + 0,01 cm) et (0,72 + 0,08 cm) respectivement (Tableau III. 9).
Celle-ci est relativement plus importante par rapport a celle obtenue dans les colonnes des
mélanges : de 0,32 et 0,21 cm pour le mélange charbon de bois et des coquilles d’huitres
respectivement. Ces résultats indiquent un écoulement plus dispersif dans les milieux stratifiés
MSL, ce qui concorde avec les observations de Levy et al., (2007) et de Bai et al, (2017). Ces
auteurs indiquent que la dispersivité augmente proportionnellement avec 1’hétérogénéité
d’écoulement dans les milieux poreux. En revanche, pour les colonnes MSL écorce d’argan,

nous avons remarque que la dispersivité des colonnes stratifiees (0,67 + 0,18 cm) (Tableau I11.
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9) est plus faible que celle des colonnes de mélange (0,75 cm). Cette diminution de la
dispersivité dans les colonnes de MSL d’écorce d’argan est dii a I’écoulement qui devient plus
homogene dans les colonnes stratifiées dans cet adsorbant et ceci est en accord avec les
observations de Levy et al., (2007) et de Bai et al, (2017). Par ailleurs, on ne remarque pas de
differences significatives entre les valeurs de dispersivité obtenues pour les trois colonnes
stratifiées. Ceci indique que les 20% d’adsorbant ajouté n’affectent pas significativement la

dispersivité des milieux.

Le coefficient d’échange de solutés obtenu pour les colonnes de MSL charbon de bois,
MSL coquilles d’huitres et MSL écorce d’argan est de 1’ordre de 5,55E-03 + 2,29E-04 min™,
2,53E-03 + 1,58E-03 min et 7,43E-03 + 2,47E-04 min™! respectivement. Ceci indique que le
temps nécessaire d’échange entre la région mobile et la région immobile est plus lent par
rapport aux colonnes de mélanges pour le cas du charbon de bois de bois et des coquilles
d’huitres. En revanche, ce coefficient d’échange de solutés est plus important dans le cas des
colonnes MSL écorce d’argan. En effet le coefficient d’échange de solutés est un parametre
complexe qui peut étre influencé par la géométrie du milieu poreux, I’ampleur relative de la
région mobile et la vitesse d’écoulement (Gharabaghi et al., 2015). Nos résultats ne sont pas
en accord avec ceux observés par Bai et al., (2017) qui ont remarqué que plus la fraction d’eau
mobile et I’homogénéité d’écoulement augmentent, plus le coefficient d’échange de solutés
diminue. Dans le cas de cette étude ce coefficient est proportionnel a la fraction mobile du

milieu poreux.
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Tableau I11.9: Récapitulatif des paramétres hydrodynamiques obtenus dans les colonnes stratifiées MSL grace au modéle MIM sous le logiciel Hydrus-1D

Vitesse de A (cm) Oirm 0m/0 (%) a (min-1)
Darcy

(cm/min) Valeurs S.E.Coeff.a*  Valeur S.E.Coeff. Valeur Valeur S.E.Coeff.
MSL charbon de bois

0.59 0,55** 2,06E-02 1,22E-01 1,71E-03 75,00 5,55E-03 5,24E-04

' (1,41E-02)*** 8,34E-03  4,24E-03 7,14E-04 9,90E-01 2,69E-04 2,06E-04

MSL coquilles d’huitres

0.54 0,72 2,43E-02 1,22E-01 1,29E-03 75,35 2,53E-03 3,35E-04

' 8,49E-02 2,90E-03  5,66E-03 9,90E-05 1,20E+00 1,85E-03 6,36E-06
MSL écorce d’argan

0.53 0,67 1,08E-02  8,73E-02 6,37E-04 83,30 7,43E-03 2,16E-04

’ 1,84E-01 6,53E-03  2,50E-02 1,93E-04 4,81E+00 2,47E-04 4,38E-05

R2

0,99

7,07E-03

0,99
0,00E+00

0,99
0,00E+00

* S.E.Coeff. : Coefficient d’erreur standard obtenu par le code HYDRUS-1D
** Moyenne

*** Ecart-type
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111.4 Effet de la vitesse sur I’écoulement dans les milieux poreux

111.4.1 Bilans de masse et facteurs de retard

Afin d’étudier I’effet de la vitesse sur I’écoulement, des expériences en colonne ont été
meneées a deux vitesses distinctes : de 0,56 £ 0,02 cm/min a 0,87+ 0,01 cm/min. Les figures
I11.14, II1.15 et I11.16 représentent les courbes d’élution dans les colonnes témoins, les colonnes
de mélange et les colonnes stratifiées respectivement pour les deux vitesses (0,56 + 0,02

cm/min et 0,87+ 0,01 cm/min).
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140 0.88 cm/min
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Figure 111. 12: Effet de la vitesse d’écoulement sur le bilan de masse du tracage dans les colonnes
témoins, colonnes de mélange et colonnes stratifiées a 0,56 cm/min (orange) et 0,88 cm/min (vert
hachuré)
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Figure 111. 13: Effet de la vitesse d’écoulement sur le facteur de retard dans les colonnes témoins, de
mélange et stratifiées a 0,56 cm/min(orange) et 0,88 cm/min (vert hachureé)

D’apres la Figure I11.12, on peut observer que la vitesse d’écoulement n’a pas d’effet sur
le bilan de masse obtenu pour toutes les colonnes utilisées avec les différentes structures. Une
Iégere diminution de bilan de masse a été observée uniquement pour les colonnes de sable a
forte vitesse, a 0,88 cm/min pour atteindre une valeur de de 113%, alors qu’il était a 120% a
0,57 cm/min (Tableau I11. 10). Mais ces résultats restent toujours au-dessus de 100% a cause

du relargage des sels de sable et dans ce cas le suivi du traceur par conductivité n’est pas adapté.

En se basant sur les courbes d’¢élution des colonnes témoins (Figure II1.14), on peut
observer que pour la plupart des milieux poreux, les courbes d’¢lutions sont superposées lors
du changement de la vitesse d’écoulement. Ceci permet de déduire que la vitesse n’a pas d’effet
sur le temps de restitution du traceur de la colonne ce qui est confirmé par le calcul de facteur
de retard et qui est présenté par la Figure 111.13. Les colonnes de 100% de sable et de 100%
d’écorce d’argan font 1’exception de cette remarque, en obtenant des facteurs de retard R plus
éleveés lorsque la vitesse d’écoulement augmente pour les colonnes témoins. Ceci indique que

le traceur nécessite plus de temps pour étre restitué de la colonne par rapport aux molécules
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d’eau a forte vitesse dans ces colonnes. (Dussaussoy et al., 2021) a aussi observé qu’une
variation de la vitesse de Darcy de 0,37 cm/min a 0,72 cm/min n’avait pas d’effet ni sur le bilan
de masse, ni sur le facteur de retard lors du changement de la vitesse de darcy, ce qui concorde

généralement avec nos observations.

La Figure I11.13 montre également que le facteur de retard n’est pas affecté par la variation
de la vitesse d’écoulement pour les colonnes de mélanges de charbon de bois et de mélange
des coquilles d’huitres. Par contre, le facteur de retard obtenu pour les colonnes de mélange
d’écorce d’argan a 0,56 cm/min (1,25 + 0,06) est supérieur a celui obtenu a 0,88 cm/min (0,92
+ 0,06) (Tableau III. 10). Ceci confirme que la variation de la vitesse d’écoulement n’impacte

que les colonnes d’écorce d’argan.

Pour les colonnes stratifiées, la vitesse d’écoulement n’influence pas les valeurs du facteur
de retard des colonnes de MSL charbon de bois. En revanche, une Iégere augmentation de ce
facteur est observée dans les colonnes MSL coquilles d’huitres ou R passe de 0,98 + 0,06 a
0,52 cm/mina 1,09 £ 0,01 a 0,87 cm/min. Cet écart devient plus grand dans les colonnes MSL
d’écorce d’argan ou R passe de 0,89 £ 0,06 2 0,51 cm/min & 1,10 £ 0,01 (Tableau I11. 10). Ces
résultats sont en accordance avec Massei et al., (2002) et lkni et al., (2013) qui ont trouvé que
le facteur de retard augmente proportionnellement avec I’augmentation de la vitesse
d’écoulement dans les milieux poreux sur une gamme de vitesse plus importante de 0,2 cm/s

jusqu’a 1,2 cm/s .

On peut conclure que la variation de la vitesse d’écoulement de 0,56 cm/min a 0,88 cm/min
n’a pas d’effet sur le bilan de masse obtenu. La variation de vitesse n’impacte que le temps de
séjour du traceur dans les colonnes d’écorce d’argan sous forme de mélange et stratifiées alors

que les autres colonnes ne sont pas affectées significativement par ce changement de vitesse.

174



Chapitre 111

Tableau I111.10: Résumé des conditions opératoires pour I'étude de I'écoulement sur colonne et valeurs
obtenues du bilan de masse et du facteur de retard dans les milieux hétérogénes a deux vitesses

Vllgeasxyde P0|(r)03|té ap[))ggrsé;ie d’;l;:;‘renth)iSon Facteur de Bilan (cj)e
(cm/min) (%) (glem?) (min) retard (R) masse (%0)
Sable
0,57 49,79 1,55 5,33 0,99 120,35
0,88 49,65 1,59 3,35 1,29 113,50
Sciure de bois
0,54 93,84 0,18 8,94 0,98 100,90
0,88 95,31 0,18 5,30 0,97 97,15
Pouzzolane
0,58 62,65 0,86 5,54 1,57 86,70
0,88 62,65 0,85 3,74 1,52 91,85
Charbon de bois
0,56 51,32 0,36 5,32 0,96 94,00
0,88 52,19 0,37 3,19 1,02 94,30
Coquilles d’huitres
0,57 54,37 1,14 5,23 0,72 106,05
0,87 53,76 1,13 3,39 0,82 107,85
Ecorce d’argan
0,55 43,26 0,74 4,30 0,84 100,10
0,84 43,26 0,74 3,05 0,96 94,95
Melange charbon de bois
0,57 49,87 1,27 5,18 1,00 105,65
0,89 49,31 1,26 517 1,00 105,65
Mélange coquilles d’huitres
0,54 42,74 1,45 4,32 1,18 114,10
0,87 45,28 1,45 2,68 1,15 112,55
Mélange écorce d’argan
0,51 50,72 1,29 5,94 1,26 101,75
0,83 52,21 1,30 3,46 0,92 101,05
MSL charbon de bois
0,59 48,78 1,12 4,64 1,20 92,50
0,89 48,12 1,12 3,09 1,17 89,93
MSL coquilles d’huitres
0,54 52,58 1,17 5,70 0,98 95,40
0,87 44,28 1,17 3,40 1,09 95,85
MSL écorce d’argan
0,53 52,49 1,12 5,91 0,89 92,15
0,89 51,97 1,11 3,29 1,10 99,55
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Figure I1l. 14: Courbes d’élution expérimentales et modélisées du traceur dans les colonnes témoins

sable (a), pouzzolane (b), sciure de bois (c), charbon de bois (d), coquilles d’huitres (e) et écorce
d’argan (f) a deux vitesses de Darcy 0,56 cm/min (rouge) et 0,88 cm/min (vert)
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Figure 1. 15: Courbes d’élution expérimentales et modélisées du traceur dans les colonnes de
mélange : de charbon de bois (a), des coquilles d’huitres (b) et d’écorce d’argan (c) a deux vitesses
de Darcy 0,56 cm/min (rouge) et 0,88 cm/min (vert)
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Figure I11. 16: Courbes d’élution expérimentales et modélisées du traceur dans les colonnes

stratifiées : MSL charbon de bois (a), MSL coquilles d’huitres (b) et MSL écorce d’argan (c) a deux
vitesses de Darcy 0,56 cm/min (rouge) et 0,88 cm/min (vert)

111.4.2 Effet de la vitesse sur ’uniformité I’écoulement dans les milieux adsorbants

La Figure II1.17 et le Tableau III. 11 montrent que I’augmentation de la vitesse de Darcy
entraine une légére baisse du degré d’uniformité de I’écoulement dans les colonnes des sciures
de bois et d’écorces d’argan. Ceci est confirmé par la diminution de la fraction mobile dans la
colonne des sciures de bois de 98% a 0,54 cm/min a 89% a 0,88 cm/min. Pour les colonnes
témoins d’écorce d’argan, une augmentation de la fraction mobile est observée lors de
I’augmentation de la vitesse de 80,5 = 5,7% a 0,55 cm/min a 93,5 £ 0,4% a 0,84 cm/min.
Cependant, pour toutes les autres colonnes témoins, la variation de la vitesse de Darcy ne
semble pas affecter significativement le pourcentage de la fraction mobile dans cette gamme
de vitesse (Tableau Ill. 11). Toutefois Dussaussoy et al., (2021) ont aussi reporté qu’une

variation de la vitesse de Darcy de 0,37 cm/min a 0,72 cm/min n’affecte pas 1’écoulement.
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Costa et al., (2007) ont eu aussi la méme observation sur une autre gamme de vitesse, suggérant
qu’une augmentation de vitesse de 0,002 cm/min a 0,04 cm/min, ne produit qu’un léger effet

sur I’homogénéité 1’écoulement.

En ce qui concerne les colonnes de mélange, I’augmentation de la vitesse de Darcy entraine
une diminution de I"uniformité d’écoulement au niveau des colonnes de mélange de charbon
de bois avec une fraction d’eau mobile qui passe de 80,3 £3,1 % 20,57 cm/mina 75+ 1,7% a
0,89 cm/min (Tableau III. 11). Ceci signifie que les zones participant a 1I’écoulement convectif
représentent de 75 % a 80% du volume total d’eau, confirmant aussi I’hypothése que
I’augmentation de la vitesse de 1’écoulement, sur la plage de variation étudiée, ne semble pas
modifier significativement I’écoulement. Ces observations sont similaires a celles obtenues
dans les colonnes de 100% charbon de bois avec une fraction d’eau mobile légérement
supérieure a celle de mélange de charbon de bois. Le méme comportement a été observé pour
les colonnes de mélange des coquilles d’huitres, mais avec une fraction d’eau mobile qui
diminue fortement en fonction de 1’augmentation de la vitesse d’écoulement de 81 + 1,5% a
0,54 cm/min et 66 + 1,8% a 0,87 cm/min (Tableau Ill. 11). Ceci signifie que plus la vitesse
d’écoulement augmente plus la fraction d’eau mobile diminue, et par conséquent I’écoulement
devient plus hétérogene et régionalisé. Massei et al., (2002) ; Benamar et al., (2005) et Ikni et
al., (2013) ont également trouvé que l'uniformité d'écoulement et la fraction d’eau mobile

diminuent a mesure que la vitesse d'écoulement augmente.

Par ailleurs, pour le mélange d’écorce d’argan la variation de vitesse n’a pas d’influence
sur I’uniformité d’écoulement (fraction mobile de 73 + 1,4 % a faible vitesse et de 76 + 1,7 %

a forte vitesse)

En ce qui concerne les colonnes stratifiées, I’augmentation de la vitesse de Darcy n’a aucun
effet ni sur la fraction mobile obtenue pour les colonnes de MSL de charbon de bois (75 £ 1%),
ni pour les colonnes MSL d’écorce d’argan (83 +2%) (Tableau III. 11). Cependant, une légére
augmentation de cette fraction a été observée dans les colonnes MSL des coquilles d’huitres
(de 75 £ 1,2% a 0,54 cm/min a 86 + 1,2 % a 0,87 cm/min). Ceci indique que 1’écoulement
devient un peu plus homogene dans les colonnes MSL coquilles d’huitres a forte vitesse (Figure
111.17). Ces résultats sont en contradiction avec ceux observés dans le cas des colonnes de
mélanges et avec ceux obtenus par Massei et al., (2002) ; Benamar et al., (2005) et Ikni et al.,
(2013). Ces auteurs ont utiliseé un gravier qui se caractérise par une granulométrie et une

distribution hétérogéne de taille des pores, et ils ont déclaré que la variation de vitesse
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d’écoulement peut affecter ’homogénéité d’écoulement. Lorsque la vitesse d’écoulement

augmente, la fraction d’eau mobile qui participe a 1I’écoulement diminue.

On remarque que dans la plupart des cas la dispersivité varie inversement avec la fraction
mobile. Pour les colonnes témoins, dans les cas des sciures de bois et de la pouzzolane,
I’augmentation de la vitesse cause une augmentation de la dispersivité, conformément aux
résultats observés par Ikni et al., (2013); Dussaussoy et al., (2021). Cependant, pour le charbon
de bois, les coquilles d’huitres et 1’écorce d’argan la dispersivité diminue légeérement lors de
I’augmentation de la vitesse d’écoulement. Mais dans tous les cas la dispersivité reste dans le
méme ordre de grandeur que la taille des grains du milieu poreux utilisé. Donc, dans le cas des
milieux poreux qui se caractérisent par une grande porosité, la dispersivité varie
proportionnellement avec la vitesse d’écoulement. Cela est dl en partie a I'augmentation de la
tortuosité de I'écoulement a des vitesses plus élevées dans ces milieux. En revanche, la
dispersivité diminue légérement quand la vitesse d’écoulement augmente pour les milieux

poreux qui ont une porosité moyenne.

La dispersivité des colonnes de mélange ne varie pas significativement dans les colonnes
de mélange de charbon de bois et des coquilles d’huitres malgré le changement de la vitesse
(Figure 111.18). Cette dispersivité varie entre 0,32 + 0,05 cm & 0,57 cm/min et 0,27 + 0,01 cm
a 0,89 cm/min pour le mélange de charbon de bois (Tableau I11. 11) et de 0,21 + 0,04 cm a 0,54
cm/min vers 0,19+ 0,01cm a 0,87 cm/min pour le mélange des coquilles d’huitres. Par ailleurs,
I’augmentation de la vitesse implique une diminution de la dispersivité pour la colonne de
mélange d’écorce d’argan, en passant de 0,75 + 0,05 cm 4 0,51 cm/min a 0,28 £ 0,02 cm a 0,83
cm/min (Tableau Ill. 11) (Figure 111.18). La méme observation a été remarquée pour les
colonnes de 100% écorce d’argan. Ces résultats ne sont pas en accord avec ceux rapportés par
Dussaussoy et al., (2021) qui ont observé une légere augmentation de la dispersivité lors de
I’augmentation de la vitesse de Darcy de 0,37 cm/min (0,40 = 0,16 cm) a 0,72 cm/min (0,58 +
0,10 cm). Par contre, Massei et al., (2002) ont remarqué que I’augmentation de la vitesse de
darcy du 0,012 cm/s a 0,032 cm/s entraine une diminution de la dispersivité de 1,62 cm a 0,94
cm. En revanche, pour une augmentation de la vitesse de 0,032 cm/s jusqu’a 0,487 cm/s, aucune
variation de la dispersivité n’a été observée. Ces observations confirment que la variation de la
vitesse d’écoulement peut influencer la valeur de dispersivité dans les deux sens. En effet ce
parameétre est un parametre complexe qui dépend également de la tortuosité du milieu, et cette

derniere a plus d’impact sur la dispersivité du milieu que la vitesse d’écoulement.
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La dispersivité des colonnes stratifiées augmente légerement avec I’augmentation de la
vitesse pour la colonne MSL de charbon de bois : 0,55 + 0,01 cm a 0,59 cm/min et 0,66 £ 0,07
cm a 0,89 cm/min, alors qu’elle diminue pour les colonnes MSL coquilles d’huitres d’une
maniere plus significative (de 0,72 £ 0,08 cm a 0,54 cm/min a 0,38 + 0,03 &4 0,87 cm/min). Ceci
signifie que 1’écoulement est plus dispersif dans ces colonnes lors d’un écoulement a faible
vitesse et moins homogéne que 1’écoulement ayant lieu dans le méme milieu a forte vitesse.
En revanche, pour les colonnes MSL écorce d’argan, nous n’avons pas constaté une différence
significative de la dispersivité (0,67 £ 0,18 cm a 0,53 cm/min et de 0,59 + 0,04 cm & 0,89
cm/min) (Tableau I11. 11) (Figure 111.18).

Prédélus et al., (2017) ont étudié I’effet de la vitesse sur 1’écoulement, et ils ont constaté
qu’une variation de la vitesse de 0,025 cm/min a 0,127 cm/min entraine une légere diminution
de la dispersivité de 0,9 cm a 0,7 cm. Par contre cette augmentation de la vitesse d’écoulement
a entrainé une régionalisation de I’écoulement avec une fraction d’eau mobile qui passe de 86%
a 0,025 cm/min a 55% a 0,127 cm/min. Le coefficient d’échange de soluté obtenu dans ces
conditions était plus élevé a faible vitesse, ce qui permet d’avoir un échange de soluté plus

rapide a cette vitesse d’écoulement.

En résumé, sur la plage de variation des vitesses retenues dans cette étude, nous n’avons
pas pu constater de différences significatives en termes de bilan de masse, facteur de retard et
d’uniformité d’écoulement dans la plupart des colonnes avec les différentes structures, alors
que la dispersivité était le parametre qui était le plus impacté par cette légeére variation de vitesse.
Compte tenu des données de la littérature (Costa et al., 2007), il semble toutefois préférable
d’appliquer une vitesse de Darcy faible afin de réduire les zones d’eau immobiles et
d’améliorer la capacité du systeme a retenir la matiére polluante lors de I'utilisation de ce

systeme pour le traitement des eaux et particulierement les margines.
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Tableau I11.11: Récapitulatif des paramétres hydrodynamiques obtenus dans les milieux hétérogenes a deux vitesses grace au modéle MIM sous le logiciel

Hydrus-1D
Milieu poreux Vitesse de A (cm) 0im 0m/0 (%) o (min-1)
Dafc}’ Valeurs S.E.Coeff. Valeur S.E.Coeff. Valeur Valeur S.E.Coeff. R?
(cm/min)
Sabl 0,57 0,245 1,16E-02 1,46E-01 9,86E-04 70,75 2,04E-02 5,45E-04 0,99
able
0,88 0,135 4 ATE-03 1,34E-01 1,18E-03 73,00 2,23E-02 7,46E-04 0,99
_ _ 0,53 0,485 2,23E-02 1,75E-02 2,74E-02 98,15 1,14E-03 2,42E-02 0,99
Sciure de bois
0,88 0,715 1,96E-02 1,00E-01 7,33E-03 89,50 2,25E-02 9,22E-02 0,99
0,58 0,295 6,48E-02 1,92E-01 1,78E-03 69,40 1,60E-01 3,01E-02 0,97
Pouzzolane
0,88 0,665 1,88E-01 2,89E-01 2,94E-03 69,70 8,74E-05 3,87E-01 0,99
) 0,56 0,765 3,65E-02 8,65E-02 2,60E-03 83,25 6,39E-03 8,63E-04 0,99
Charbon de bois
0,88 0,615 1,85E-02 1,04E-01 1,16E-03 84,00 2,11E-02 1,22E-03 0,99
Coquilles 0,57 0,500 6,48E-02 2,16E-02 2,93E-03 87,10 7,02E-03 7,59E-03 0,99
d’huitres 0,87 0,390 2,19E-01 5,88E-02 7,22E-02 87,05 1,08E-02 4, 35E-03 0,97
0,55 1,345 4, 60E-02 8,44E-02 2,21E-03 80,55 7,41E-06 2,35E-03 0,98
Ecorce d’argan
0,83 0,720 1,88E-02 3,72E-02 5,15E-03 93,50 6,94E-03 1,18E-03 0,97
Mélange charbon 0,57 0,315 1,94E-02 1,08E-01 1,64E-03 80,30 2,50E-02 1,24E-03 0,99
de bois 0,89 0,275 2,28E-02 1,23E-01 2,34E-03 75,00 426E-02  2,24E-03 0,99
Mélange coquilles 0,54 0,210 1,50E-02 9,34E-02 3,12E-02 81,45 1,45E-02  8,99E-02 0,97
d’huitres 0,87 0,190 2,21E-02 1,78E-01 2,87E-03 66,10 3,27E-02  3,33E-03 0,98
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Mélange écorce 0,51 0,745 2,15E-02 1,35E-01 1,65E-03 73,44 1,15E-03  3,62E-04 0,98
d’argan 0,83 0,285 1,39E-02 1,21E-01 1,10E-03 76,64 1,56E-02  6,70E-04 0,99
MSL charbon de 0,59 0,550 2,06E-02 1,22E-01 1,71E-03 75,00 555E-03  5,24E-04 0,98
bois 0,89 0,665 2,70E-02 1,34E-01 1,94E-03 74,15 8,81E-03  8,38E-04 0,99

MSL coquilles 0,52 0,720 2,43E-02 1,22E-01 1,29E-03 75,35 2,53E-03  3,35E-04 0,99
d’huitres 0,87 0,375 1,51E-02  6,02E-02 1,37E-03 86,45 1,56E-02  1,25E-03 0,99
MSL écorce 0,51 0,670 1,08E-02 8,73E-02 6,37E-04 83,30 7,43E-03  2,16E-04 0,99
d’argan 0,89 0,590 2,57E-02 8,91E-02 2,37E-03 83,65 9,65E-03  1,13E-03 0,99
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I11.5 Synthese de la quantification de I’écoulement dans les milieux poreux et effet de
configuration de mise en place du system filtrant

Dans cette étude, nous avons effectué des tests de tragage pour caractériser 1’écoulement
dans différentes colonnes contenant différents adsorbants avec différentes structures. Nous
avons comparé I’écoulement dans les colonnes témoins contenants (100% de sable, 100% de
la sciure de bois, 100% pouzzolane, 100% charbon de bois, 100% coquilles d’huitres et 100%
¢corce d’argan), les colonnes de mélange contenant 70% de sable, 10% de sciure de bois et 20%
des adsorbants (charbon de bois, coquilles d’huitres et écorce d’argan) et les colonnes
stratifiées. Dans cette partie nous allons faire une synthése des résultats, afin de comparer

I’effet des structures utilisées sur la nature d’écoulement a faible vitesse.

Grace a I’¢étude des courbes d’élution et de la modélisation numérique, nous avons déduit
que I’écoulement était plus homogene dans les colonnes témoins qui contiennent les adsorbants
a 100% (charbon de bois, coquilles d’huitres et écorce d’argan), di a I’homogénéité de taille
des grains et des pores, notamment dans les colonnes des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan
ayant une fraction d’eau mobile importante (Figure II1.19). Ces adsorbants ont été utilisés pour
le traitement des eaux, mais a notre connaissance, aucune étude documentaire n’a été trouvée
sur le comportement hydrodynamique de ces adsorbants naturels. Cependant, les résultats
trouvés sont comparables a ceux obtenus par Lamy et al., (2008); Bai et al., (2018); Dussaussoy
et al., (2021) qui ont constaté des fractions d’eau mobile similaires dans des milieux poreux

homogeénes.

Le mélange de ces adsorbants a 20% avec le sable a 70% et 10% de sciure de bois perturbe
I’homogénéité du milieu, ce qui entraine une diminution de la fraction mobile dans ces milieux.
Ceci indique que 1’écoulement devient moins homogéne et plus régionalisé dans ces colonnes
et que le transport par convection diminue. Ceci peut étre expliqué par le fait que le mélange
des adsorbants naturels avec le sable a 70% presentant un écoulement non uniforme, a entrainé
cette diminution du pourcentage de la fraction mobile dans le milieu. Bien que I’écoulement
dans les sciures de bois soit parfaitement homogene, ce matériau ne représente que 10% des
colonnes de mélange. Ces résultats sont en accord avec ceux trouvés par Rosqvist et Destouni,
(2000) et Woodman et al., (2015) qui ont observé une distribution non uniforme de
I’écoulement dans des milieux poreux non homogenes, tel que les déchets municipaux solides,
avec des courbes d’¢lution asymétriques. Il faut cependant noter qu’il s’agit de matériaux

poreux différents en termes de structure physique.
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La Figure 111.19 montre que pour les colonnes MSL charbon de bois et MSL coquilles
d’huitres, le pourcentage de la fraction mobile diminue par rapport a celui obtenu dans les
colonnes de 100% adsorbant et les colonnes de mélange pour ces deux adsorbants. Ceci indique
que D’écoulement devient plus régionalisé et le pourcentage des pores qui participe a
I’écoulement par convection diminue. Ces observations peuvent étre expliquees par le fait que
I’ajout des couches perméables de pouzzolane ayant une fraction mobile plus faible impacte
I’homogénéité de 1’écoulement. 1l est & noter que la pouzzolane représente 50% des colonnes
de stratifiées. Ces résultats sont en accord avec les travaux de Eregno et Heistad, (2019) qui
ont utilisé des colonnes stratifiées contenant des couches successives de sol, de filtralite, de
sable fin et une couche de gravier. Les résultats trouvés montrent que 1’écoulement n’est pas
homogene dans ce milieu et les courbes d’élutions asymétriques obtenues témoignent d’un
¢coulement régionalisé. Cependant, pour les colonnes MSL d’écorce d’argan la fraction mobile

augmente significativement, indiquant que I’écoulement devient plus homogene dans ce cas.
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Figure 111. 19 : Effet de la structure utilisée (milieux poreux a 100%,
mélange et stratification) sur la fraction d’eau mobile

La Figure 111.20 montre que les adsorbants a 100% ont des dispersivites différentes. On
peut remarquer que les coquilles d’huitres sont un milieu adsorbant moins dispersif, que le
charbon de bois et I’écorce d’argan. La fraction mobile de ces colonnes augmente quand la
dispersivité diminue. Torkzaban et al., (2008); Lamy et al., (2009); Bai et al., (2017) ont aussi

observé que la fraction mobile est inversement proportionnelle avec la dispersivité du milieu.
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Nous avons observé également que la dispersivité de ces adsorbants diminue apres leur
mélange avec les sciures bois et le sable ayant une faible dispersivité. Ceci explique la
diminution de dispersivité globale dans les colonnes de mélange par rapport aux colonnes qui
contiennent les adsorbants & 100%. En revanche, 1I’écoulement dans les colonnes de mélange
d’écorce d’argan devient plus dispersif, suivi par le mélange de charbon de bois et celui des

coquilles d’huitres avec un écoulement le plus homogéne et moins dispersif (Figure 111.20).

La Figure 111.20 montre que toutes les colonnes MSL ont presque la méme dispersivité, ce
qui indique que I’ajout de 20% d’adsorbant n’entraine pas d’effet significatif sur la dispersivité
du milieu. En revanche, I’écoulement devient plus dispersif dans les colonnes de MSL charbon
de bois et MSL coquilles d’huitres, mais il reste presque stable entre les colonnes de mélange
d’écorce d’argan et MSL d’écorce d’argan. Ces résultats ont été attendus, puisque la
dispersivité augmente avec 1’augmentation de 1’hétérogénéité du milieu. Ceci peut s’expliquer
¢galement par 1’augmentation de la tortuosité des chemins d’écoulement (Levy et al., 2007,

Lamy et al., 2009; Bai et al., 2017)
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Figure Il1. 20: Effet de structure des colonnes sur la dispersivité (cm) du milieu

En résumé, le changement de la vitesse de Darcy n’a pas d’effet significatif sur
1’écoulement. Cependant, le choix des adsorbants influence le degré d’uniformité d’écoulement
et la dispersivité, particulierement dans les colonnes de 100% d’adsorbants et les colonnes de
mélanges, mais cette influence est moins importante dans les colonnes de MSL. L’effet de la

structure utilisée est plus significatif dans les colonnes a 100% d’adsorbants avec une fraction
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mobile et une dispersivité plus élevées, ce qui indique que 1I’écoulement est uniforme et
dispersif dans ces colonnes. Ces deux parametres ont diminué dans les colonnes de mélange,
ce qui signifie que I’écoulement devient moins homogéne. De plus, on observe une plus grande
dispersion et une régionalisation plus prononcee de I'écoulement dans les colonnes stratifiées
contenant du charbon de bois et des coquilles d'huitres par rapport aux colonnes de mélange.
En revanche, pour les colonnes d'écorce d'argan, nous avons constaté que I'écoulement était
plus homogéne dans les colonnes stratifiées que dans la colonne de mélange d'écorce d'argan.
Ces résultats indiquent que I’utilisation des colonnes contenant les adsorbants a 100%
permettra de traiter les effluents liquides d’une maniére plus efficace de point de vue rendement
et pourcentage d’abattement, puisque le pourcentage des pores utilisés au cours du transport
par convection est plus important dans ces colonnes. En revanche de point de vue durabilité de
vie des filtres adsorbants dans les colonnes, I’utilisation des colonnes MSL qui se caractérisent

par un écoulement régionalisé peut-étre le meilleur atout.

I11.6 Etude du transfert des margines

Les margines sont des effluents liquides issus de 1’extraction d’huile d’olive. Ce sont des
effluents de nature complexe a cause de leur composition chimique diversifiée et de leur
richesse en matiére organique et principalement des composés phénoliques. Les margines non
traitées présentent un probleme écologique trés inquiétant qui exige leur traitement ou une
gestion bien spécifique avant de les évacuer dans I’environnement (Benyahia et Zein, 2003).
Plusieurs travaux sont consacrés aux traitement des margines par différents procédés, tel que
I’adsorption (Dehmani et al., 2020; Elayadi et al., 2020), la coagulation-floculation (Achak et
al., 2008; Shai et Loukili, 2015; Elayadi et al., 2019) et I’infiltration-percolation (Achak et al.,
2009; Benamar et al., 2020). Le traitement des margines par ce dernier procédé a fait 1’objet de
plusieurs travaux, dans lesquels on s’intéresse a I’efficacité du filtre et & la rétention de la
matiére organique, sans prendre en compte l’effet de 1’hydrodynamique et la nature
d’écoulement sur I’efficacité du systéme. Dans cette partie nous allons étudier le transfert des
margines dans les milieux adsorbants utilisés pour le traitement des margines, et s’intéresser

aux mécanismes d’interaction entre les margines et les milieux poreux.

Pour cela, les expériences en colonne ont pour objectif de mettre en évidence I’effet des
propriétés hydrodynamiques des milieux poreux sur le transfert des margines. Nous avons opté
pour le suivi de la concentration des composés phénoliques présents dans les margines afin de
les utiliser comme indicateur du transfert des margines dans les milieux poreux. Ce choix a été

dd au fait que les polyphénols sont les composés principalement responsables a la plupart des
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effets polluants que les margines possedent. De plus, leur comportement est similaire a la
grande majorité des matieres organiques. En outre, selon Aissam et al., (2007) et Adhoum et

Monser, (2004) , les composés phénoliques sont responsables de la coloration des margines.

Le transfert de ces composés a été étudié comme pour les expériences de tracage, pour les
colonnes stratifiées en conditions saturées. Une comparaison de la caractérisation du transport
et de rétention des polyphénols des margines dans ces colonnes stratifiées avec les colonnes
témoins contenant 100% d’adsorbant a été¢ également effectué. Le choix de ces deux milieux
poreux a eté basé sur les résultats des tests de tracages, qui ont montré que 1’écoulement dans
les colonnes témoins était plus uniforme que les colonnes de mélange. En outre les colonnes
stratifiées sont les plus représentatives des colonnes d’infiltration-percolation utilisées pour le
traitement des margines (chapitre 2). Les tests de tracages ont montré également que la
variation de vitesse n’a pas d’influence significative sur le transport du traceur dans la plupart
des milieux poreux. Pour cela I’étude du transfert des margines, a faible vitesse d’écoulement
a éte privilégiee ici.

Pour faire cela, des expériences a 1’échelle des colonnes de laboratoire ont été réalisées en
conditions saturées. Les margines ont été injectées a un volume de 1/3 Vo. Ceci est suivi par
I’injection d’une solution neutre (NaCl 10 mol/L) jusqu’a ’obtention de la concentration
initiale en sortie de la colonne. Des échantillons des margines ont été récupérés a la sortie de
la colonne chaque 2 min tout au long de I’expérience. Ensuite une analyse des courbes d’élution
par le calcul de bilan de masse BM et du facteur de retard R, ainsi que le calage des données
expérimentales sur le modéle mathématique MIM ont permis de déterminer les paramétres liés
au transport tels que la dispersivité et la teneur en eau immobile, ainsi que les paramétres de
rétention des polyphénols comme le coefficient de dépdt (Kaw) et le coefficient de relargage
(Kpet). L’utilisation de ce genre de modéle avec un terme d’adsorption et un terme de
désorption a été rapportée par plusieurs auteurs pour décrire le transport des colloides, des
nanoparticules de polyphénols (Mystrioti et al., 2015) et des tensioactifs (Adrian et al., 2018;
Chung, 1991; Dussaussoy et al., 2021). Ce modele peut étre appliqué aussi pour les
polyphénols, en admettant que 1’adsorption se fait en monocouche et suit le modéle de
Langmuir. Pour notre cas, nous allons supposer que 1’adsorption suit ce modele d’adsorption
et que I’interaction entre les molécules adsorbées et que 1’adsorption se fait d’une maniere
identique en tout point de la surface. Cette hypothese d’adsorption est également employée par
Mishra et Patel, (2008). Ces auteurs indiquent que 1’adsorption sur le charbon de bois suit le
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modele de Langmuir. La méme hypothése a été employée par d’autres auteurs pour les
coquilles d’huitres (Jung et al., 2016) et I’écorce d’argan (Laabd et al., 2017).

111.6.1 Transport et rétention des polyphénols des margines dans les colonnes témoins
Cette partie est consacree a I’¢tude du transfert des polyphénols dans les colonnes témoins
contenant les adsorbants a 100%. Les conditions opératoires sont présentées dans le Tableau
I1l. 12. Les Figures 111.22-a-b-c¢ représentent les courbes d’élution des polyphénols des
margines dans les colonnes de 100% charbon de bois, 100% coquilles d’huitres et 100% écorce

d’argan respectivement.

111.6.1.1 Transport des margines dans les colonnes témoins

La Figure I11.21-a représente la courbe d’élution des polyphénols des margines dans la
colonne témoin du charbon de bois, et on remarque que les composés phénoliques sortent plus
tot que le traceur a 0,24 V/V. Le pic de la courbe est obtenu a 0,66 VV/Vo a une concentration
relative maximale de 0,39 C/Co. On remarque que la forme de la courbe est asymétrique avec
une longue trainée. Toutes ces observations sont indicatives que les polyphénols ont été
restitués de la colonne plus rapidement que le traceur. Ces observations ont été appuyées par
les facteurs de retards inférieurs a I’unité (0,77) (Tableau III. 12). Ceci laisse supposer un
transport préférentiel des polyphénols dans les colonnes de charbon de bois (Bai et al., 2018),
causant un temps de séjour plus faible au sein du milieu poreux. Ceci impliquera une faible
rétention des composés phénoliques. Le calcul du bilan de masse obtenu confirme cette
remarque (77,1 £ 0,7%). Par conséquent 22,9% de ces composés ont été retenus. Ceci peut étre
expliqué par le fait que le charbon de bois est caractérisé par une surface spécifique importante

(Figure II1.6), ou par I’affinité entre ce milieu poreux et les composés phénoliques.

Contrairement aux colonnes de charbon de bois, les courbes d’élution des colonnes des
coquilles d’huitres se caractérisent par une percée tres précoce a 0,2 V/Vo, suivie par une lente
augmentation de la concentration des polyphénols pour atteindre un pic a 0,93 V/Vo avec une
concentration relative maximale de 0,6 C/Co. Ceci a été suivi par une chute brutale de la
concentration pour revenir rapidement a 1’état initial a 1,5 V/Vo. Ces observations donnent des
indications de présence de chemins préférentiels qui permettent aux polyphénols d’étre
restitués de la colonne plus rapidement que le traceur (Figure 111.21-b). D’autre part, les valeurs
de C/Co élevées obtenues indiquent que le bilan de masse est proche de 1'unité et que la
rétention des composés phénoliques est trés faible par cette colonne. Ces observations ont été

confirmées un facteur de retard faible (0,76 + 0,03) et qui peut étre di a I’exclusion d’un
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pourcentage des pores du milieu poreux, alors que le bilan de masse obtenu (103,8 £ 1,4%)
confirme que I’intégralité des composés phénoliques des margines ont été restitués de la
colonne. Cela peut étre d également a la cinétique lente de rétention des composés phénoliques

dans ces conditions opératoires.
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Figure 111. 21 : Courbes d'élutions expérimentales et modélisées des polyphénols dans les colonnes de
100% charbon de bois (a), 100% coquilles d’huitres et 100% écorce d’argan

La Figure I11.21-c représente les courbes d’élution des polyphénols contenus dans les
margines a travers les colonnes d’écorce d’argan a 100%. On peut remarquer que la courbe
d’¢élution obtenue pour cette colonne était similaire a celle du charbon de bois et que la percée
de ces composés a été observée a 0,22 V/Vo, alors que le pic de la courbe a été obtenu a 0,66
V/Vo, ce qui correspond a 0,44 C/Co. Le facteur de retard obtenu est de 1’ordre de 0,81 + 0,01,
et le bilan de masse est de I’ordre de 91,7 + 3,9%, ce qui montre qu’au moins 8% des composés
phénoliques ont été retenus d’une maniere irréversible. Ceci peut étre expliqué par I’affinité
des composés phénoliques envers ce milieu poreux, méme dans ces conditions opératoires
(Tableau I11. 12).
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Selon notre connaissance, 1’étude de transfert des polyphénols dans les milieux poreux n’a
pas été largement abordée dans la littérature. Par contre, des études ont été effectuées sur le
transfert des éléments similaires comme les colloides dans les milieux poreux. Soto-Gomez et
al., (2016) ont étudié le transfert des colloides dans le sable et le sol. Les résultats trouvés par
ces auteurs étaient similaires aux notres avec un pourcentage de rétention de 1’ordre de 11 a
13% dans le sol, et ce pourcentage atteint 21% dans le sable homogeéne. Il est a noter que la
vitesse utilisée dans leur étude était entre 0,63 et 1,3 cm/h, plus faible que la vitesse utilisée
dans cette étude, et pourtant le taux de rétention était similaire a celui obtenu pour les colonnes
témoins de charbon de bois et d’écorce d’argan. Lamy et al., (2013) ont trouvé des bilans de
masse de 1’ordre de 56% pour le sable et 42% pour le gravier lors du transfert des colloides a
0,12 cm/min. Ce transfert a été accompagné par un facteur de retard de 1’ordre de 0,91 et 0,4
pour ces deux milieux respectivement. Ces bilans de masse impliquent un taux de rétention de
I’ordre de 44% et 58% des colloides dans les colonnes de sable et du gravier respectivement,
ce qui est plus élevé que les résultats que nous avons trouveés. Prédélus et al., (2017) ont trouvé
un taux de rétention de 27% des nanoparticules a 0,127 cm/min, similaire aux pourcentages de
rétention trouvés pour les colonnes de charbon de bois dans cette étude. Ginn, (2002);
Sirivithayapakorn et Keller, (2003) et Lamy et al., (2013) ont obtenu des courbes d’élution des
colloides avec une sortie précoce dans des colonnes de sable, et des facteurs de retard inférieurs
a I’unité également. Une percée précoce des composés comme les colloides, les nanoparticules
ou les composés phénoliques, pourrait étre liée a I’exclusion de ces composés d’une partie des
voies d’écoulement a 1’échelle des pores (DODDS, 1982).

De plus, en comparaison avec le traceur qui traverse tous les pores, les composés
phénoliques peuvent étre exclus d’une partie de la porosité liée aux plus petits pores. Les
polyphénols recueillis en sortie de colonne sont transportés a travers de plus grands pores
interconnectés avec une vitesse de pore élevée. L’¢lution rapide de ces composés confirme
I’existence de chemins d’écoulement préférentiels qui se développent dans une partie restreinte
du réseau de pores dans toutes les colonnes que nous avons utilisees, expliquant également la

faible rétention des composés phénoliques dans nos expériences.
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Tableau I11.12 : Résumé des conditions opératoires pour I'étude de transfert des polyphénols sur
colonne et valeurs obtenus du bilan de masse et du facteur de retard des colonnes témoins a faible

vitesse
Répétition VIt;::fyde Porosité Volume Facteur de Bilan de
[») o,
(cm/min) (%) poreux retard (R) masse (%)
100% Charbon de bois
1 0.56 58,9% 82,5 0.77 77.6%
2 0.56 57,1% 80,0 0.77 76.6%
Moyen 0.56 58,0% 81,2 0.77 77.1%
Ecart-type 0 1,3% 1,8 0.00 0.7%
100% coquilles d*huitres
1 0.56 52.3% 75.63 0.78 102.2%
2 0.56 52.7% 76.14 0.72 104.2%
3 0.56 53.8% 77.71 0.77 105.0%
Moyen 0.56 52.9% 76.49 0.76 103.8%
Ecart-type - 0.7% 1.08 0.03 1.4%
100% Ecorce d'argan
1 0.56 48.3% 68.15 0.82 87.3%
2 0.56 49.1% 70.54 0.80 94.7%
3 0.56 49.8% 70.96 0.82 93.1%
Moyen 0.56 49.1% 69.88 0.81 91.7%
Ecart-type - 0.8% 151 0.01 3.9%

111.6.1.2 Modélisation du transfert des margines dans les colonnes témoins
Le Tableau Ill. 13 montre un bon calage du modele MIM sur toutes les données
expérimentales avec un R2 supérieure a 0,98 pour les colonnes témoins de charbon de bois et
d’écorce d’argan, ce qui nous a permis de compléter notre étude en déterminant les coefficients
d’interaction avec le milieu (kag, et Kpet). Par contre, pour la colonne témoin des coquilles
d’huitres, des R2de 0,91, et des coefficients d’erreur standards €levés ont été obtenus pour cette

colonne.

Les résultats de la modélisation montrent que la fraction mobile obtenue pour le transfert
des polyphénols dans les colonnes témoins de charbon de bois, des coquilles d’huitres et
d’écorce d’argan est de 1’ordre de 78,9 + 4,8%, 77,4 + 5,8% et de 64,1 £ 0,2% alors qu’elle
¢tait de 1’ordre de 83%, 87% et de 81% pour le traceur pour ces colonnes respectivement. Ceci
indique que le transfert des polyphénols dans les colonnes témoins est plus régionalisé que le
traceur, et que le pourcentage des pores participant au transport par convection dans le cas des

margines est plus faible. Ces résultats montrent également que le transport des polyphénols
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dans les colonnes témoins d’écorce d’argan est plus régionalisé que les colonnes témoins de

charbon de bois et des coquilles d’huitres.

A D’exception des colonnes des coquilles d’huitres, 1’augmentation de la fraction d’eau
mobile entraine une augmentation du pourcentage de rétention des polyphénols. Similaire au
cas du traceur, le transfert des polyphénols dans les colonnes témoins est plus homogene dans
les colonnes de charbon de bois que dans celles des écorces d’argan. L’homogénéisation
d’écoulement permet d’augmenter simultanément les quantités de polyphénols retenus. Un
écoulement homogene signifie plus de pores qui sont accessibles a 1’écoulement et donc plus
de contact de surface entre les polyphénols et la matrice. L’amélioration de ce contact signifie
une plus grande possibilité de rétention des polyphénols. En outre, selon Lamy et al., (2013)
une augmentation de la teneur en eau mobile entraine une diminution de la vitesse des pores,
et par conséquent une augmentation du temps de contact entre les colloides et les surfaces
solides, ce qui favorise 1’adsorption des polyphénols. Ces remarques ont été accordées
également par Lassabatere et al., (2007); Kohne et al., (2009) et Lamy et al., (2013) .

Le Tableau Ill. 13 montre également que la dispersivité des colonnes témoins de charbon
de bois (1,56 = 0,02 cm) et des coquilles d’huitres (0,74 £ 0,27 cm) lors de I’utilisation des
margines est plus élevée que celle obtenue pour les tests de tragage ou la dispersivité était de
I’ordre de 0,76 et 0,50 cm pour ces deux colonnes respectivement. Donc, le transport des
polyphénols est plus régionalisé et plus dispersif que le traceur dans ces deux colonnes. En
revanche, la dispersivité pour les colonnes témoins d’écorce d’argan lors de I’utilisation des
margines (1,05 + 0,22 cm) est plus faible que celle obtenue dans le cas du tragage (1,34 cm).
Ce paramétre permet de calculer le nombre de Peclet (Pe) (Eq. 1.17) qui est supérieur a ’unité
pour toutes les colonnes traduisant un transport plutdt convectif que diffusif des polyphénols
(entre 10 et 37).

Prédélus et al., (2017) ont remarqué également que la dispersivité des nanoparticules est
plus élevée par rapport aux traceurs lors de leur transfert dans le sol. La méme observation a
été faite par Soto-Goémez et al., (2016) qui ont obtenu une dispersion qui passe de 0,18 cm#/h
pour le traceur a 0,26 cm?/min pour les colloides. Une telle augmentation révele une dispersion
plus importante des solutés, qui s’explique habituellement par 1I’augmentation de la tortuosité
des voies d’écoulement ce qui est un phénomeéne déja révélé pour les sols hétérogenes (Cortis

et Berkowitz, 2005; Gao et al., 2009; Lamy et al., 2013).
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Le Tableau I1l. 13 montre que le coefficient de dépdt Kax est de ’ordre de 7,415-03 +
1,145-04 min et dans le méme ordre de grandeur que le coefficient de détachement ou de
relargage Kpet (6,185-03 + 1,215-03 min™) pour les colonnes témoins de charbon de bois. De
méme, pour les colonnes témoins d’écorce d’argan on obtient un Kag de 2,325-02 + 2,325-03
mint et un Kpet de 5,22 E-02 + 3,91 -03 min™. Ces résultats sont indicatifs d’un équilibre
chimique entre les forces d’attraction et de répulsion, qui montre que la rétention a été effectuée
d’une maniére réversible (Prédélus et al., 2017) et que la cinétique de rétention n’est pas trés
lente. Ceci a permis d’avoir une rétention de ces composés phénoliques durant le temps de
I’expérience qui est relativement plus faible par rapport aux grandes colonnes d’infiltration-

percolation.

En revanche, le coefficient de détachement (Kpet) (2,335-00 + 2,255-00 mint) obtenu pour
la colonne des coquilles d’huitres est supérieur au coefficient d’attachement (Kax) (2,965-04 +
2,82E-04 min't). Ceci explique pourquoi nous n’avons pas eu de rétention des polyphénols dans
cette colonne, soit a cause de la cinétique lente d’adsorption des polyphénols dans ce milieu,
ou bien 1’adsorption mise en jeu est une adsorption physique réversible ou les molécules

retenues peuvent étre relarguées facilement apres I’injection de la solution de ringage.

Prédélus et al., (2017) ont mentionné que si le rapport entre le coefficient de détachement
et le coefficient d’attachement, Kget/Kart, €St proche ou supérieur a 1, cela signifie que la
rétention est réversible. Ce coefficient est de I’ordre de 0,83, 7,81 et 2,25 pour les colonnes de
charbon de bois, des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan respectivement. Ceci explique la
bonne rétention des polyphénols dans les colonnes du charbon de bois par rapport aux coquilles
d’huitres et 1’écorce d’argan ou la rétention est réversible. Ces rapports sont plus élevés par
rapport a ceux obtenus par Prédélus et al., (2017) qui ont trouvé un rapport Kqet/Kart qui varie
entre 0,019 et 0,25. Soto-Gomez et al., (2016) ont trouvé un Ka, et Kpet de 1’ordre de 0,67 ht
et 0,067 h'%, ce qui permet d’avoir un rapport Kget/Kar de I’ordre de 0,1. (Zheng et al., 2022)
ont également trouvé un coefficient de détachement (0,48 min™) supérieur au coefficient

d’attachement (0,09 mint).
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Tableau I11.13: Récapitulatif des parametres de transfert de polyphénols des margines obtenus dans les colonnes témoins a faible vitesse grace au modéle
MIM sous le logiciel Hydrus-1D

Vitesse
Répétition de Darcy A(cm) 0n/0 (%) SMax kae: (min) kpet (min) R?
(cm/min)
Valeurs S.E.Coeff. Valeur Valeur  S.E.Coeff. Valeur  S.E.Coeff. Valeur  S.E.Coeff.
100% Charbon de bois
1 0.56 1.55 1.85E-01 75.6% 2.27E+02 1.40E+05 7.49E-03 1.93E-03 7.03E-03 6.74E-03 0.98
2 0.56 1.57 1.77E-01 82.3% 1.22E+02 4.22E+04 7.33E-03 1.67E-03  5.33E-03 5.43E-03 0.98
Moyen 1.56 1.81E-01 78.9% 1.74E+02 9.13E+04 7.41E-03 1.80E-03 6.18E-03 6.09E-03 0.98
Ecart-type 0.02 6.09E-03 4.8% 7.45E+01 6.94E+04 1.14E-04 1.84E-04 1.21E-03 9.27E-04 0.00
100% coquilles d'huitres
1 0.56 0.46 3.50E-01 82.7%  1.50E+04 7.47E-17 5.76E-04 6.41E-01 4.56E+00 1.84E+03  0.93
2 0.56 1.01 2.12E-01 78.3% 8.74E+06 7.41E-17 1.25E-05 7.04E-03 5.56E-02 7.29E+01  0.89
3 0.56 0.75 2.87E-01 71.3% 4.48E+06 7.62E-17 3.01E-04 3.32E-01 2.36E+00 9.77E+02  0.91
Moyen 0.74 2.83E-01 774% 4.41E+06 7.50E-17 2.96E-04 3.27E-01 2.33E+00 9.62E+02  0.91
Ecart-type 0.27 6.91E-02 58%  4.37E+06 1.06E-18 2.82E-04 3.17E-01 2.25E+00 8.81E+02  0.02
100% Ecorce d'argan

1 0.56 1.26 2.60E-01 64.3%  7.82E+03 2.84E+06 2.53E-02 6.65E-03 4.80E-02 1.10E-02 0.98
2 0.56 0.82 1.16E-01 63.8% 1.88E+04 1.44E+07 2.07E-02 4.55E-03 5.56E-02 1.02E-02 0.99
3 0.56 1.07 1.92E-01 64.1% 1.36E+04 8.81E+06 2.35E-02 5.73E-03 5.30E-02 1.08E-02 0.99
Moyen 1.05 1.89E-01 64,1%  1.34E+04 8.67E+06 2.32E-02 5.64E-03 5.22E-02 1.07E-02 0.99
Ecart-type 0.22 7.18E-02 0.2%  5.50E+03 b5.77E+06 2.32E-03 1.05E-03 3.91E-03 4.01E-04 0.01
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111.6.2 Transport et rétention des polyphénols des margines dans les colonnes stratifiées

Afin de se rapprocher des conditions réelles de traitement des margines par infiltration-
percolation le transport et la rétention des polyphénols des margines dans les différentes
colonnes stratifiées est étudiée a une vitesse de Darcy 0,55 cm/min. Les conditions opératoires
de cette partie sont présentées dans le Tableau Ill. 14. La figure 111.22 représente les courbes
d’¢lution des polyphénols des margines dans les colonnes MSL charbon de bois, MSL coquilles

d’huitres et MSL écorce d’argan.

[11.6.2.1 Transport des margines dans les colonnes stratifiées MSL

Pour les colonnes de MSL charbon de bois, les courbes d’¢élutions des polyphénols (Figure
[11.22-a) obtenus sont similaires a celles du traceur (Figure I11.11-a) au niveau de la symétrie.
D’apres la courbe d’élution des polyphénols obtenus dans ces colonnes de MSL charbon de
bois, les composés phénoliques commencent a sortir de la colonne apres 1’injection de 0,25
volume poreux (0,25 V/Vo), le pic de concentration a été obtenu 0,8 VV/Vq et correspond a 0,54
C/Co. Ensuite une longue trainée a été observée, indicative du relargage des polyphénols a la
sortie de la colonne aprées I’injection de la solution de ringage. Ces observations sont indicatives
d’un écoulement régionalisé, et on peut aussi conclure que la rétention des composés
phénoliques dans ces colonnes de MSL de charbon de bois se fait d’une maniere réversible, ou
que le temps nécessaire pour avoir une rétention irréversible est plus lent. Le Tableau Ill. 14
montre que le bilan de masse obtenu est de 92+ 4%, ce qui indique que le pourcentage de
rétention des polyphénols dans les conditions opératoires réalisées varie entre 4 et 11%. Un
facteur de retard de 0,9 a été obtenu, indiquant que les composés phénoliques ont été restitués
de la colonne plus rapidement que la molécule d’eau, ce qui explique la percée obtenue avant
0,5 VIV et le pic qui était avant 1 V/Vo. Ceci peut s’expliquer par le fait que les composés
phénoliques ont été transportés principalement qu’a travers les macropores, alors qu’ils ont été
exclus de la région immobile qui est caractérisée par des micropores de petite taille. Plusieurs
auteurs ont attribué 1’obtention du facteur de retard inférieur a I’unité des molécules d’intérét
par rapport a la molécule d’eau ou du traceur a I’exclusion de ces molécules des micropores

(Jiang et al., 2005; Levy et al., 2007; Safadoust et al., 2012a, 2012b; Bai et al, 2017).

La Figure 111.22-b représente la courbe d’élution des composés phénoliques des margines
des colonnes MSL coquilles d’huitres. En comparant cette courbe avec celle du traceur de la
méme colonne (Figure 111.11-b), on remarque d’une part que la courbe devient plus
asymétrique dans le cas des margines avec une longue trainée. D’autre part on observe que les

composés phénoliques commencent a sortir de la colonne plus t6t a 0,33 V/Vo, et la courbe
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arrive au pic a 0,74 V/Vy ce qui correspond a 0,68 C/Co, plus haut que celui de la colonne MSL
charbon de bois. Ces observations indiquent que les polyphénols se restituent plus rapidement
de la colonne que la molécule d’eau, alors que la longue trainée obtenue a la fin de la courbe
est indicative d’un transport plus régionalisé de ces composes phénoliques par rapport au
traceur, et que le pourcentage des polyphénols restitués de cette colonne est plus important que
celui de la colonne MSL charbon de bois. Ces observations sont en accord avec les résultats
mentionnés dans le Tableau I1l. 14 qui montre que le facteur de retard obtenu est inférieur a
I’unité 0,73, et que le bilan de masse obtenu était de 1’ordre de 103%. Des résultats similaires

ont été observés dans le cas des colonnes témoins des coquilles d’huitres a 100%.
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Figure Il1. 22: Courbes d'élutions expérimentales et modélisées des polyphénols dans les colonnes
stratifiées - MSL charbon de bois (a), MSL coquilles d’huitres (b) et MSL écorce d'argan (c)
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Tableau Il1. 14: Résumé des conditions opératoires pour I'étude de transfert des polyphénols des sur colonne et valeurs obtenus du bilan de masse et du
facteur de retard des colonnes stratifiées a faible vitesse

Vitesse de

f e Porosité Facteur de retard Bilan de masse
Répétition Darcy (%) Volume poreux (R) (%)
(cm/min)
MSL Charbon de bois
1 0,56 41,5% 57,56 0,90 89,7%
2 0,56 41,5% 57,56 0,90 89,8%
3 0,55 40,5% 59,93 0,91 96,8%
Moyen 41,2% 58,35 0,90 92,1%
Ecart-type 0,5% 1,37 0,00 4,0%
MSL coquilles d'huitres
1 0,54 50,2% 73,00 0,73 106,8%
2 0,56 50,2% 73,00 0,74 100,2%
3 0,56 50,2% 73,00 0,73 102,9%
Moyen 50,2% 73,00 0,73 103,3%
Ecart-type 0 - 0,00 3,3%
MSL Ecorce d'argan
1 0,55 51,3% 65,54 0,79 87,8%
2 0,56 52,5% 66,12 0,93 81,3%
3 0,55 51,9% 65,83 0,86 85,5%
Moyen 51,9% 65,83 0,86 84,9%
Ecart-type 0,01 0,29 0,07 3,3%
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Similairement aux colonnes MSL charbon de bois, la courbe d’¢lution des composés
phénoliques des margines dans la colonne MSL écorce d’argan (Figure 111.22-C) présente une
percee inferieure a 0,32 V/Vo et le pic de la courbe & 0,81 V/Vo qui correspond a une
concentration relative de 0,43 C/Co. Ces observations indiquent que le temps de restitution des
polyphénols est inférieur par rapport au traceur (Figure 111.11-c), ainsi que la valeur de C/Co
maximale obtenue de la courbe qui indique que les polyphénols n’ont pas été complétement
restitués et qu’une partie a été retenue par la colonne. Ces observations ont été approuvées par
le calcul du facteur de retard (R) qui est de 1’ordre de 0,86 + 0,07, ainsi du bilan de masse de

84,9 + 3,3 %, qui signifie que presque 15,1% des polyphénols ont été retenus par cette colonne.

111.6.2.2 Modélisation du transfert dans les colonnes stratifiées
Les courbes d’élution de transport des polyphénols des margines dans toutes les colonnes
stratifiees ont été bien décrites par le modele MIM modifié avec un R2 supérieur a 0,98 ce qui

permet d’obtenir les paramétres de transport des polyphénols dans ce milieu (Tableau 111.15).

La dispersivité des colonnes MSL charbon de bois, coquilles d’huitres et d’écore d’argan
est de I’ordre de 0,95 + 0,26 cm, 0,98 + 0,13 cm et de 1,58 + 0,39 cm respectivement. Ces
résultats montrent que la colonne MSL écorce d’argan était la plus dispersive. En outre, nous
avons observé que la dispersivité des colonnes stratifiées lors de I’injection des margines est
supérieure (Tableau I11. 15) par rapport a la dispersivité obtenue lors de I’injection du traceur
(Tableau 111. 9). La méme observation a été remarquée lors de I’utilisation des colonnes
témoins. Par ailleurs la dispersivité des colonnes stratifiées était supérieure a celle des colonnes
témoins pour le cas des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan. Ceci est dii a I’ajout des couches
de pouzzolane qui se caractérisent par une taille grossiére des grains. Soto-Gémez et al., (2016)
et Prédélus et al., (2017) ont remarqué également que la dispersivité des nanoparticules et des
colloides est plus élevée par rapport au traceur lors de leur transfert dans le sol. Une telle
augmentation révele une dispersion plus importante des solutés, qui s’explique habituellement
par I’augmentation de la tortuosité des voies d’écoulement, ce qui est un phénomeéne déja révélé
pour les sols hétérogénes (Cortis et Berkowitz, 2005; Gao et al., 2009; Lamy et al., 2013). En
outre, la stratification et I’ajout de la pouzzolane qui se caractérise par une grande porosité et
une granulométrie grossiére, participe a augmenter la tortuosité du milieu et par consequent
augmente la dispersivité des colonnes stratifiées. En revanche pour le cas des colonnes de
charbon de bois, nous avons observé que la dispersivité des colonnes témoins est plus élevée
que celle des colonnes stratifiées de charbon de bois.
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La fraction d’eau mobile obtenue dans les colonnes stratifiées des charbons de bois (76 +
4,6 %) et d’écorce d’argan (75 + 12,8%) était plus élevée que celle obtenue pour les colonnes
stratifiées des coquilles d’huitres (67 + 4,4%), ce qui signifi¢é que le transport était plus
uniforme dans les deux premiéres colonnes par rapport a cette derniere. Ces résultats expliquent
également le fait que le facteur de retard obtenu pour la colonne MSL coquilles d’huitres est
inférieur a I’unité, car on a que 67 % des pores qui participent au transport par convection, alors
que 33 % des pores ont été exclus du transport convectif des polyphénols, et surtout des
micropores. Par conséquent, le transport des composés phénoliques se fait d’une maniére plus
rapide que la molécule d’eau, et de ce fait le temps de contact entre les margines et ce milieu

poreux diminue ainsi que 1’efficacité de rétention.

Selon Lamy et al., (2013), ’augmentation de la teneur en eau mobile entraine une
amélioration de contact entre I’effluent et la matrice, ce qui signifie une plus grande possibilité
de rétention des polyphénols. Ceci favorise 1’adsorption des polyphénols. Ces remarques ont
été accordées également par Lassabatere et al., (2007); Kohne et al., (2009) et Lamy et al.,
(2013). Ces observations sont en accord avec nos résultats, en trouvant un pourcentage de
rétention plus élevé dans la colonne MSL d’écorce d’argan (15%) qui dispose une fraction
d’eau mobile la plus élevée (75%), suivie par les colonnes MSL de charbon de bois qui ont
rétention de 8% des composés phénoliques. En troisieme place on trouve les colonnes MSL
des coquilles d’huitres qui ont la fraction d’ecau mobile la plus faible (67%), dont les

polyphénols des margines ont été entiérement restitués de cette colonne.

Le Tableau I1l. 15 montre que les colonnes stratifiées de charbon de bois présentent un
coefficient d’attachement Kax (1,525-02 + 5.7E-03 min') dans le méme ordre de grandeur que
le coefficient de détachement Kpet (4,65-02 + 1.9E-02 mint), ce qui explique les résultats du
bilan de masse obtenues 92%. Ceci confirme que 1’adsorption se fait d’'une maniére réversible
dans ces conditions opératoires, avec un rapport Kpet/Kat de 1’ordre de 3,07, ce qui indique que
la rétention dans ce cas était réversible (Prédélus et al., 2017). Cependant, ces deux coefficients
d’attachement et de détachement restent dans le méme ordre de grandeur indiquant que
I’attachement approchait des conditions d’équilibre d’adsorption (Genuchten et al., 1974; Bai
et al, 2017). Pour cela, nous avons observé une rétention de 8% des polyphénols par ce milieu
poreux. Le méme comportement a été observé pour les colonnes stratifiées d’écorce d’argan
avec un coefficient d’attachement Kax de 6.6E-03 + 1.5E-03 min', inférieur au coefficient de
détachement Kpet des polyphénols (1.6E-02 + 1.2E-02 min™), et un rapport Kpet/Kar de 2,32

ce qui confirme les observations qu’on a faites, et que la rétention des polyphénols dans ces
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milieux est réversible. Pour cette raison on a obtenu un bilan de masse de 84,9%, et que 15,1%

des polyphénols ont été retenus dans ces conditions.

En revanche, pour les colonnes stratifiées des coquilles d’huitres nous avons obtenu un
coefficient d’attachement K de 1’ordre de 1,15-02 + 1,05-02 min™ qui est inférieur & 400 fois
par rapport au coefficient de détachement Kpet (4,650 + 5,25-02 min't). Des résultats similaires
ont été obtenus pour le cas des colonnes témoins des coquilles d’huitres, ce qui montre que
I’attachement des polyphénols dans ce milieu poreux se fait d’'une manicre réversible et que
I’adsorption observée est une adsorption physique par des liaisons faibles de Van Der Walls
qui se casse facilement, et il n’y a pas d’adsorption chimique qui est une adsorption irréversible,
ou que la cinétique d’adsorption était plus lente que les conditions opératoires. Cependant, on
ne peut pas déclarer que 1’adsorption est nulle, parce que les résultats de traitement des
margines par infiltration-percolation dans les grandes colonnes (Chapitre 2) montrent que nous

avons eu une bonne rétention des composes phénoliques par ce milieu a grande échelle.

Le phénomene de rétention physique ou appelé «straining» n’a pas été pris en compte par
ce modele car les polyphénols sont solubles dans I’eau, ainsi que I’analyse de diamétre des
composés phénoliques a montré qu’ils ont un diamétre entre 0,1 um et 10 um (Figure 111.23)
avec un diamétre médian de 614 nm, alors que pour que la rétention des composés phénoliques
par ce phénomene nécessite que le ratio entre le diametre des molécules par rapport au diametre
médian des grains soit supérieur & 3E-03 jusqu’a 5E-03 (Bradford et al., 2003a; Gargiulo et al.,
2007; Bai et al., 2017). Dans ce travail ce ratio est de ’ordre de 1,3 E-03 pour les trois couches
de mélange et de 1,65-04 pour les couches perméables de pouzzolane, donc ce phénoméne est

négligeable dans ces conditions.

202



Chapitre 111

16—- Extrait des polyphénols 1
{ |/ Extrait des polyphénols 2
Extrait des polyphénols 3

0)

=

Intensité (9

1
N

o TorrTT AL L] AL
0.1 1 10 100 1000 10000
Diameétre (nm)

Figure 111. 23: Diamétre des molécules des polyphénols
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Tableau I11. 15: Récapitulatif des parameétres de transfert de polyphénols des margines obtenus dans les colonnes stratifiées a faible vitesse grace au modele
MIM sous le logiciel Hydrus-1D

Vitesse
Répétition de Darcy A(cm) 0m/0 (%) SMax katt (min) kpet (mint) R?
(cm/min)
Valeurs  S.E.Coeff. Valeur Valeur S.E.Coeff. Valeur S.E.Coeff. Valeur S.E.Coeff.
MSL Charbon de bois
1 0,56 0,74 6,8E-02 72,0% 3,7E+07 1,3E-17 2,0E-02 2,2E-03 4,3E-02 5,5E-03 0,99
2 0,56 0,86 6,9E-02 74,5% 2,2E+07 1,5E-17 1,5E-02 1,5E-03 2,9E-02 3,4E-03 0,99
3 0,55 1,24 1,7E-01 81,0% 9,9E+07 1,6E-17 9,1E-03 6,1E-03 6,6E-02 3,7E-02 0,99
Moyen 0,95 - 75,8% 5,3E+07 - 1,5E-02 - 4,6E-02 -
Ecart-type 0,26 - 4,6% 4,1E+07 - 5,7E-03 - 1,9E-02 -
MSL coquilles d'huitres
1 0,54 1,13 1,23E-01 69,8% 7,1E+05  3,3E-17 9,5E-03 8,5E-01 3,1E+00 3,8E+02 0,98
2 0,56 0,91 2,41E-01 68,8% 1,5E+04  4,2E-17  3,6E-04  8,1E-02 1,0E+01  2,9E+03 0,98
3 0,56 0,91 1,12E-01 61,7% 1,8E+10 1,4E-17 2,2E-02 1,4E-02 2,2E-01 1,0E-01 0,99
Moyen 0,98 15,8% 66,7% 5,9E+09  3,0E-17 1,1E-02 3,2E-01 4,6E+00 1,1E+03
Ecart-type 0,13 0,071531 4,4% 1,0E+10 1,4E-17 1,1E-02 4,7E-01 5,2E+00 1,5E+03
MSL Ecorce d'argan
1 0,55 1,90 1,95E-01 84,0% 2,8E+08  2,0E-17 5,0E-03 1,7E-03 3,3E-03 8,5E-03 0,98
2 0,56 1,14 1,00E-01 60,3% 9,8E+05 1,5E-17 7,9E-03 1,9E-03 2,8E-02 9,5E-03 0,99
3 0,55 1,71 1,67E-01 80,6% 1,7E+08 1,9E-17 6,9E-03 2,0E-03 1,6E-02 9,9E-03 0,99
Moyen 1,58 15,4% 75,0% 1,5E+08 1,8E-17 6,6E-03 1,9E-03 1,6E-02 9,3E-03
Ecart-type 0,39 0,04889 12,8% 1,4E+08 2,4E-18 1,5E-03 1,5E-04 1,2E-02 7,2E-04
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I11.7 Synthese générale
Dans cette partie seront synthétises les résultats obtenus, dans le but de mettre en évidence
I’effet de la stratification et des adsorbants sur le transfert des polyphénols dans les milieux

POreux.

D’apres la Figure I11.24-a les colonnes de charbon de bois a 100% et de coquilles d’huitres
a 100% présentent un transport plus homogéne avec une fraction mobile plus importante que
celle des colonnes stratifiées. En revanche, pour I’écorce d’argan, le transport des polyphénols
est plus régionalis¢ dans les colonnes stratifiées que dans les colonnes contenant 1’écorce
d’argan a 100%. La méme observation a été remarquée dans ces colonnes lors de 1’étude du

traceur.

Nos résultats nous ont permis de conclure qu’une bonne homogénéité d’écoulement
permet d’avoir un pourcentage plus important de poreS qui participent au transport par
convection. Cette hypothése a été confirmée de point de vue hydrodynamique, en obtenant des
pourcentages de rétention plus importants dans les colonnes ou le transport est uniforme, a
I’exception des colonnes des coquilles d’huitres (Figure 111.24-a). La Figure 111.24-a montre
que pour le charbon de bois, la fraction d’eau mobile est plus importante dans les colonnes
témoins que dans les colonnes stratifiées, ce qui influence sur le transport des polyphénols, et
rend le transport plus hétérogene dans les colonnes stratifiées, et par conséquent I’efficacité de
traitement devient plus faible par rapport aux colonnes témoins. Ces observations sont en
accord avec celles de Bradford et al., 2003a qui ont déclaré que la rétention des colloides
devient plus importante dans les milieux qui se caractérisent par une grande porosité. En outre
(Lamy et al., 2009) a mis en relation 1’homogénéité d’écoulement avec la rétention des
colloides dans les milieux poreux, en indiquant que I'uniformité d’écoulement favorise la
rétention des colloides. De ce fait, plus 1’écoulement est homogéne, plus le pourcentage des
pores accessibles a 1’écoulement augmente, entrainant une augmentation de la surface de
contact entre les molécules d’intérét et le milieu poreux. En outre, la Figure I11.25-b montre
que les coefficients d’attachement K et de détachement Kpet pour les colonnes de charbon de
bois a 100% sont dans le méme ordre de grandeur. Par contre, pour les colonnes MSL charbon
de bois, en remarque que le Kagest inferieur au coefficient de détachement Kpet, e qui explique
le fait que le pourcentage de rétention des polyphénols est plus elevé dans les colonnes de

charbon de bois a 100% que dans les colonnes stratifiées de charbon de bois.
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La Figure 111.24-a montre que la fraction d’eau mobile dans les colonnes de coquilles
d’huitres a 100% est plus élevée par rapport a celle des colonnes stratifiées, donc on peut
prédire que la rétention des composes phénoliques serait plus importante dans les colonnes de
témoins, alors que les bilans de masse obtenus pour les deux colonnes sont de 1’ordre de 100%,
ce qui signifie que la totalité des polyphénols des margines injectées a été restituée de la
colonne. En plus, la Figure 111.25-a confirme que le coefficient d’attachement Kag est inférieur
au coefficient de détachement Kpet. Ceci indique que la cinétique de rétention est tres lente, ou
que 1’adsorption des polyphénols sur les colonnes des coquilles d’huitres dans les deux formes
est de nature physique, qui est une adsorption faible et réversible. Pour cette raison, I’injection
de la solution neutre apres ’injection des margines permet de faire sortir I’intégralité des

polyphénols qui étaient potentiellement adsorbés.

Pour colonnes d’écorce d’argan, dont on remarque que le transport des polyphénols dans
les colonnes d’écorce d’argan a 100% est plus régionalisé que dans les colonnes stratifiées
d’écorce d’argan (Figure I11.24-a). Par conséquent, on prévoit d’obtenir des pourcentages de
rétention de polyphénols plus élevés dans les colonnes stratifiées, parce que le pourcentage des
pores qui participent au transport par convection est plus élevé dans les colonnes stratifiées, et
par conséquent le contact polyphénols/milieu poreux sera plus favorisé et potentiellement la
probabilité de rétention des composés phénoliques des margines montera. Cette hypothése a
été verifiée pratiguement en obtenant des pourcentages de rétention plus élevés dans les
colonnes d’écorce d’argan stratifiées que dans les colonnes d’écorce d’argan témoins (Figure
[11.24-a). Par conseéquent, les colonnes stratifiées ont permis d’avoir un pourcentage de
rétention plus élevé. Ceci a été confirmé aussi par la modélisation, en remarquant que 1’écart
entre le coefficient d’attachement K et le coefficient de detachement Kpet est plus grand dans
les colonnes témoins que dans les colonnes stratifiées d’écorce d’argan (Figure I11.25-b). On
peut déclarer que dans ce milieu la rétention des composés phénoliques est similaire a celle du
charbon de bois, mais cela devient plus efficace dans les colonnes stratifiées, mais puisque le
pourcentage de rétention n’est pas trés important, on suppose que la cinétique d’adsorption est
un peu lente et que I’adsorption était également physique que chimique parce que le plus grand
pourcentage des polyphénols retenus a été restitué de la colonne apres le ringage. En outre, la
Figure 111.24-a montre une bonne relation entre la dispersivité et le pourcentage de rétention
des polyphénols, et que plus la dispersivité¢ augmente plus I’efficacité du systéme a retenir les

composés phénoliques augmente également.
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et stratifiées (a) et un zoom sur les colonnes de charbon de bois et d’écorce d’argan témoins et
stratifiées (b)

En résumé on peut conclure que les colonnes contenant les adsorbants a 100% permettent

d’avoir un transfert homogeéne du traceur et des polyphénols, ce qui permet d’avoir une

meilleure rétention des composés phénoliques a petite échelle de point de vue efficacite. En

revanche, du point de vue durabilité, 1’utilisation des colonnes stratifiées reste la meilleure

solution puisque, malgré le fait qu’elles assurent un traitement legerement moins efficace par

rapport aux adsorbants a 100%, la stratification permet d’assurer une meilleure durabilité du

systéeme en évitant le probléeme du colmatage a long terme.
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I. Introduction

Le Maroc est parmi les pays les plus productifs d’huile d’olive dans le monde, avec un
pourcentage de production de 4,4 % durant la saison 2019/2020, ce qui correspondait a 145
000 tonnes d’huile d’olive durant cette saison. L’Espagne reste toujours le leader de production
mondiale de cette matiére, avec un pourcentage de production 1,12 million de tonne d’huile
d’olive durant la méme saison (COIl, 2022). De point de vue production, cette industrie a
reconnu un grand développement ces dernieres années. Mais de point de vue environnementale,
cette industrie est reconnue par la production des produits secondaires, comme les margines,
qui se caractérisent par une forte charge en matiere organique avec une demande biologique en
oxygeéne (DBOs) de 15 a 135 g/L et une demande chimique en oxygene (DCO) de 37 4 318 g/L
(Khoufi et al., 2015). Les margines contiennent egalement une charge élevée des composés
phénoliques qui varient entre 1 et 25 g/L et un pH acide, ce qui confére a ces effluents un effet
antimicrobien rendant la dégradation biologique naturelle beaucoup plus difficile s’ils sont
rejetes dans les cours d’eau. Cela pourrait également entrainer une suppression de la
germination et réduire la croissance des racines des plantes (EI Hassani et al., 2009; Herradi et
al., 2017; Elayadi et al., 2019).

Différentes technologies ont été utilisées pour le traitement des margines, notamment, la
technique d’infiltration-percolation qui combine des processus physiques, chimiques et
biologiques. Cette technique consiste a infiltrer un effluent liquide a travers un lit filtrant ou
les particules sont eliminées par filtration sur la surface et/ou par adsorption. (Achak et al.,
2011; Alaoui et al., 2022). Quant a la matiere organique et les composés azotés, ils sont
dégradés par oxydation a I’aide des bactéries fixées qui se développent au sein du massif filtrant
(Bali, 2019).

Par ailleurs, la distillation solaire est considérée comme une technologie innovante
récemment utilisée pour le traitement des effluents de 1’industrie oléicole (Jaradat et al., 2018;
Mastoras et al., 2022). Cette technologie utilise le rayonnement solaire pour évaporer les eaux
contaminées, réduisant ainsi leur volume d’origine et leur degré de contamination, et rendant
les boues restantes plus faciles a gérer pour un traitement ultérieur. Le principe de cette
technologie est basé sur la création de 1’effet de serre ou 1’énergie solaire incidente passant par
une couverture transparente, est absorbée par une surface noire, qui se réchauffe et émet dans
le champ de longues longueurs d’onde. Ces rayons ne peuvent plus passer a travers le verre,
créant ainsi un piege a chaleur (Boukerzaza et al., 2007).
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A la lumiere des travaux étudiant la performance de depollution des margines par un
massif filtrant, la technique d’infiltration-percolation a permis de montrer une importante
dégradation de la matiere organique et une oxydation des composés azotés, ainsi qu’une
rétention des matiéres en suspension. Cependant, la charge polluante des effluents oléicoles
apres traitement reste toujours forte et n’obéit pas aux normes marocaines de rejet des huileries
dans le milieu récepteur. Dans cet optique et afin d’améliorer le pouvoir épuratoire des effluents
oléicoles, une solution radicale de dépollution des margines qui repose sur le complément de
traitement par un systéme de distillateur solaire devient une necessité. En outre, au meilleur de
nos connaissances, le traitement des margines a I’aide d’un systéme hybride combinant deux
technologies, I’infiltration-percolation et la distillation solaire n’a pas encore été rapporté dans

la littérature.

Dans ce chapitre nous nous intéressons d’une part a identifier la performance de traitement
des margines par distillation solaire, et d’autre part a comparer la performance de cette
technique par rapport au systéme d’infiltration-percolation et par rapport au systeme hybride
qui combine les deux technologies (distillation solaire + infiltration-percolation). Une attention
particuliére sera portée a I’évaluation énergétique des boues produites aprés le traitement des

margines par distillation solaire.

1. Matériels et méthodes

1.1 Origine et caractérisation physico-chimique des effluents de I’industrie oléicole
Les effluents de I’industrie ol€icole collectés dans cette étude proviennent de la méme

unité précédemment citée (Chapitre 2), qui est une unité d’extraction moderne a trois phases.

Les échantillons sont prélevés a partir du bassin de stockage, transportés dans des enceintes en

PVC au laboratoire et stockés a I’abri de la lumiere a 4°C.

Tout au long de I’expérience, le fonctionnement de distillateur solaire a été controlé par la
mesure du pH, la conductivité électrique, la DCO et les polyphénols. Le pH a été mesuré a
I’aide d’un pH-metre (WTW), la conductivité électrique (CE) a été mesurée a I’aide d’un
conductivimetre 950. La demande chimique en oxygéne (DCO) a été determinée par la
méthode colorimétrique (APHA, 1992), ou I’échantillon a été introduit dans une solution de
digestion et le mélange est ensuite incubé a 150 °C dans un réacteur DCO pendant 2h, puis la
concentration de DCO a ¢ét¢ mesurée a 1’aide d’UV/VIS (JENWAY 63200D)

spectrophotomeétre a A=620nm. Les composés phénoliques ont été quantifiés par la méthode
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Folin-Ciocalteu (Box, 1983) en utilisant 1’acide caféique comme étalon, et 1’absorbance a été

déterminée a A=765 nm dans le spectrophotométre UV-visible.

Le pourcentage de rétention % R de chaque parametre représentant ’efficacité de
traitement du systeme a été calculé par la formule suivante (Eq.1V.1).

(Ci — Cf) Equation IV, 1

%R = C * 100

Avec C; et Cs sont la concentration initiale et finale des margines.

11.2 Conception du distillateur solaire

Les margines issues des huileries modernes a trois phases contiennent une quantité
importante d'eau allant de 83% a 96% (Messineo et al., 2020). Nous avons opté pour la
technologie de la distillation solaire pour extraire I'eau de ces margines. Pour ce faire, nous
avons utilisé un distillateur solaire simple de type plan a effet de serre, également appelé
distillateur solaire avec une seule pente (Figure 1V.1). Ce choix s'explique par sa simplicité de
conception et de mise en ceuvre. Le prototype se compose d'un bassin en fer d'une capacité de
10 L et d'une surface de 2600 cmz?, peint en noir pour maximiser I'absorption des rayons solaires
et augmenter la température du systeme (Kaushal et Varun, 2010) (Tableau 1V.1). Le bassin
est recouvert d'une vitre en verre de 0,6 cm d'épaisseur et de 2550 cm? de surface, inclinée a
30° pour assurer une transmission optimale de I'énergie solaire (Boukerzaza et al., 2007) et
faciliter I'écoulement des gouttelettes vers une gouttiere située en bas de la vitre (Tanaka et
Nakatake, 2007; Cherraye et al., 2022). Les bords du couvercle ont été hermétiquement scellés
pour rendre I'ensemble étanche a l'air.

Rayonnement solaire
(a)

Vitre | Condensation

| . Gouttiere
Isolant N

Evaporation

~ Margines « Bassin

Figure IV. 1: Schéma de distillateur solaire (a) et dispositif expérimental du distillateur solaire utilisé (b)
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Tableau IV. 1: composant de distillateur solaire

Composant du prototype | Composition

Parois intérieures : couche de bois peinturée en noir

Parois . . ..
Parois extérieures : aluminium

Matiere : verre

Angle d’inclinaison : @ = 30°

Vitre Epaisseur : e= 0,6 cm

Conductivité thermique : Avitre = 0,93 W/m. k
Surface : 0,255 m?

Matiere : Fer

Capacité : 1-10 L
Epaisseur : 7 cm
Surface : 0,26 m?

Bassin

1.3 Protocole expérimental

L'objectif de la distillation solaire des margines est de séparer I'eau de la matiére organique
et/ou minérale qu'elles contiennent en créant un effet de serre dans le distillateur. Pour cela,
une étude a été menee sur le distillateur solaire décrit dans le paragraphe précédent. Le bassin
du distillateur contenait 1L de margines. Trois types de margines ont été utilisés, notamment
les margines brutes, les margines brutes traitées et les margines diluées par les eaux usees et
traitées par infiltration-percolation. La colonne choisie pour la suite du traitement est celle qui
est alimentée par le charbon de bois, en raison de son efficacité prouvée dans I'élimination de

la charge organique et des nutriments.

Durant toute la période de I’expérience, le distillateur a été orienté vers le coté le plus
ensoleillé (Nord-Est). Quatre thermocouples de type K ont été utilisés pour mesurer en continu
la température a différents endroits du distillateur. Ces valeurs de température ont été
enregistrées a l'aide d'un systeme d'acquisition de données « 34972A LXI data acquisition
system » connecté au logiciel « Benchlink data logger 3 » (Figure 1V.2). Les thermocouples
ont été placés a quatre endroits différents du distillateur : (1) température ambiante, (2)
température au centre du distillateur, (3) température des margines dans le bassin et (4)
température de la vitre (voir Figure 1V.3). Le volume de distillat a été mesuré apres chaque
heure de distillation entre 9h et 17h. Le pH, la conductivité électrique, la demande chimique
en oxygene et la concentration de polyphénols ont été mesurés chaque jour pendant toute la

période de distillation.
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Vitre

. e (1)
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o

Isolant

e e O T g R e e ]

|
|
SUERSHS IR SRR RS NIRRT RS I A S At RS, !

!

R Wi

Figure IV. 3: Points de mesure de température dans le distillateur solaire : température ambiante (1),
température de la vapeur dans le distillateur (2), température des margines dans le bassin (3) et la
température de la vitre (4) (Points en rouge)

I1.4  Analyses élémentaires des résidus solides

Apreés distillation, les résidus solides restant dans le bassin ont été séchés dans I’étuve a
105°C pendant 24h, pour déterminer leur composition élémentaire a 1’aide de « CHNS-O Flash
2000 » qui permet le dosage des eléments C, H, N et S par combustion flash et le dosage de

I'oxygeéne par pyrolyse (Figure IV.4).

Pour I’analyse CHNS, I’échantillon est pesé avec une grande précision dans une capsule
d’étain qui est introduite dans un réacteur d’oxydation/réduction chauffé a 900-1000°C. Un
apport contr6lé d’oxygene provoque 1’oxydation de 1’étain (réaction exothermique) qui

augmente la température jusqu’a 1800°C. A cette température, les substances organiques et
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inorganiques sont converties en gaz (CO2, N2, H20, SO) qui aprées reduction sont separees sur
une colonne de chromatographie gazeuse (GC) et finalement détectées par un détecteur a
conductibilité thermique (TCD).

Pour I’analyse d’oxygene, la quantification se fait grdce a un réacteur de pyrolyse
specifique chauffé a 1060°C dans un environnement exempt d’oxygene. Un catalyseur assure

la conversion de O en CO qui est séparé et détecté avec le GC-TCD.

Figure 1V. 4: Analyseur élémentaire CHNS-O Flash 2000

I1.5 Pouvoir calorifique supérieur

Le pouvoir calorifique est une mesure de la quantité de chaleur dégagée lorsqu'une
substance est bralée. Il est exprimé en unités de chaleur par unité de masse, telles que le joule
par kilogramme (J/kg). Plus le pouvoir calorifique est élevé, plus la substance brile
efficacement et produit de la chaleur. La mesure du pouvoir calorifique supérieur (PCS) des
résidus solides qui restent dans le bassin aprés le processus de distillation solaire a été
déterminée a 1’aide de la bombe calorimétrique « IKA C2000 Calorimeter Basic » selon la
méthode standard 1SO-1928 (Figure IV.5). Un creuset qui contient une masse bien déterminée
de I’échantillon a été placé dans la bombe calorimétrique qui renferme un fil de nickel-chrome
a travers lequel circule un courant électrique qui permet de déclencher la combustion. Apres la
fermeture de la bombe, elle a été remplie d’oxygéne sous une pression de 30 bars pour assurer
une combustion instantanée et compléte. La bombe a été placée dans 1’enceinte calorimétrique
adiabatique remplie d’eau et 1’échantillon s’est enflammé ¢électriquement. L’augmentation

résultante de la température de 1’eau permet le calcul de PCS de 1’échantillon.
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~

Figure IV. 5: Bombe calorimétrique IKA C2000 Calorimeter Basic

Résultats et discussion

Dans cette section, nous examinons les résultats obtenus a partir du traitement des
margines a I'aide d’un distillateur solaire. Nous examinons la variation du volume récupéré, et
la température dans les différentes parties du distillateur au cours du temps, ainsi que I'efficacité
du systéme pour D’épuration des margines. Ensuite, nous aborderons le couplage des
technologies d'infiltration-percolation et de distillation solaire pour le traitement des margines

brutes et des margines diluées avec les eaux usées.

I111.1 Evolution de la température, du débit et du volume de distillat récupéré

Les Figures 1V.6-7-8 représentent le volume cumulé récupéré du distillat durant la journée
de 9h jusqu’a 17h, le débit du distillat récupéré par heure de distillation et la variation de la
température ambiante, et la température dans les différentes parties du distillateur pour les
margines brutes, les margines brutes filtrées par la colonne de charbon de bois, et les margines

diluées et filtrées par la méme colonne.

Selon la Figures I1V.6, on note que la variation de volume récupéré du distillat est
directement liée a la température du distillateur. En effet, plus la température augmente, plus
le volume de distillat récupéré augmente également. Cependant, la température n'est pas
uniforme a travers les différentes parties du distillateur. Les variations significatives de
température observees tout au long de la journée ont un impact direct sur la quantite de distillat
récupéré. Par conséquent, on peut identifier trois périodes principales pendant la journée. Au
cours de la premiere période, qui s'étend de 9h a 10h (tranche 1), les différentes parties du
distillateur atteignent une température similaire a celle de la température ambiante. Pendant
cette période, la quantité de distillat récupére est généralement limitée, et ne dépasse pas 25

mL.
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La deuxiéme période s'étend de 11h a 14h (tranche 2) est caractérisée par une augmentation
significative de la température ambiante, passant de 20°C a 30°C. Au cours de cette période,
la température dans le bassin du distillateur atteint 47°C, celle de la vitre atteint 55°C, et celle
de l'air & l'intérieur du distillateur atteint 65°C. Cette augmentation de la température favorise
I'évaporation de I'eau contenue dans les margines, créant ainsi un effet de serre au sein du
systeme. Pendant cette tranche horaire, la quantité de distillat récupéré augmente
progressivement pour atteindre son maximum a 13h avec un volume de 1’ordre de 182 mL et
un débit de 129 mL/heure.

A partir de 14h (tranche 3), la température commence a diminuer progressivement pour
revenir a 1’état initial ou les différentes parties du distillateur atteignent une température
similaire a celle de la température ambiante, ce qui entraine une diminution du débit de distillat

récupéré de 50 ml/heure a 5 ml/heure en fin de journée.

00 160
TrancheI Tranche 2 I Tranche 3 (a) Tranche I Tranche 2 I Tranche 3 (b)
501 1 1409 1
1 1 | |
00 - 1 120 4 1 I
50 | £ 100 I I
—&— jour1 o 1 |
. jour2 < 80
00 | |—®— jour. S5 1 |
—A—jour3 £
50 J £ 601 : |
o
00 1 g 401 I
50 20 -
0
0] | I
T T T T T 1 -20 T T T T T
10 12 14 16 18 20 10 12 14 16 18
Temps (h) Temps (h)
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904 — T°ambiante I (c)
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9 70 I I :
@ | I
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E 60 I 1
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Figure 1V. 6: Volume cumulé (a), débit du distillat récupéré (b) et évolution de la température dans le
distillateur solaire durant les 3 jours de la distillation pour les margines brutes (c)
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Ces observations mettent en évidence I'importance critique de la température dans le
processus de distillation et soulignent la nécessité de réguler et de contréler cette variable afin

d'obtenir des resultats optimaux.

Lors de la deuxieme expérience avec les margines brutes filtrées, la température du
distillateur a montré une variation monotone tout au long des trois jours de I'expérience avec
des tempeératures maximales de 72°C, 72°C et 65°C, respectivement (Figure IV.7-c). La
variation de la température a eu pour effet d'augmenter le débit moyen de distillat au cours des
deux premiers jours de I'expérience, atteignant respectivement 36 ml/h et 40 ml/h. Toutefois,
ce débit a diminué a 25 ml/h au cours du troisieme jour, étant donné que la majeure partie de
I'eau avait déja été évaporée au cours des deux premiers jours (Figure 1V.7-a-b). Le volume
total de distillat récupéré au cours de cette expérience s'est eélevé a 848 ml. Cependant, il reste
encore des boues visqueuses de 69 g dans le bassin, et une perte de matiére de 102 g a été

enregistrée (Tableau 1V.2).
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Figure IV. 7: Volume cumulé (a), débit du distillat récupéré (b) et évolution de la température dans le
distillateur solaire durant les 3 jours de la distillation pour les margines brutes et filtrées (c)
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Dans la troisieme expérience, nous avons utilisé des margines diluées et filtrées par la

colonne de charbon de bois. La température ambiante et celle du distillateur ont varié de la

méme maniére au cours des trois jours. La température maximale au milieu de distillateur

atteint 65°C au cours du premier et du deuxiéme jour, et 69°C au cours du troisieme jour
(Figure 1V.8-c). Le débit moyen du distillat était de 35 mi/h, 29 ml/h et 23 ml/h respectivement

(Figure 1V.8-a-b). Le volume total de distillat recupéré dans cette expérience s'est élevé a 700

ml, mais nous avons également observé une grande perte de matiere estimée a 252 g (Tableau

IV.2). Ces observations permettent de montrer I'importance majeure de la température du

distillateur, qui doit étre surveillée de prés pour obtenir un rendement optimal lors de la

distillation des margines.
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Figure 1V. 8: Volume cumulé (a), débit du distillat récupéré (b) et évolution de la température dans le
distillateur solaire durant les 3 jours de la distillation pour les margines diluées et filtrées (c)
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Les mémes observations ont été faites par Bechki, (2011); Jaradat et al., (2018) et Mastoras
etal., (2022), ce qui montre que le rendement d’un distillateur dépend étroitement de la quantité
de chaleur qu’il regoit. Ces auteurs ont remarqué également que la condensation de I’cau
commence lorsque la température du distillateur atteint 40°C, et que la production maximale
s’enregistre entre 12h et 14h lorsque la température de 1’eau est a son maximum. Ils ont observé
également que la production du distillat diminue rapidement aprées ces heures. De point de vue
production, nos résultats sont inférieurs a ceux trouvés par Jaradat et al., (2018) qui ont
enregistré un taux de production entre 419 et 760 (ml/m2 jour). Potoglou et al., (2004) ont

enregistré un taux de production plus élevé de 7,77L par 9 jours équivalent a 863 mL/jour.

Par ailleurs, les Figures 1V.6-c.7-c.8-c montrent que I'allure des courbes de la variation
temporelle de la température dans les différents points du distillateur est la méme.
L’augmentation de la température est due essentiellement a I'effet de serre, qui entraine une
augmentation plus rapide de la température de ces éléments par rapport a la température
ambiante. L'eau est un élément clé dans le processus d'évaporation, et son taux d'évaporation
dépend principalement de deux facteurs : la température de I'eau et la surface de contact entre
l'eau et l'absorbeur. Contrairement a I'ébullition qui se produit dans toute la masse d’eau,
I’évaporation est un phénomene de surface, dans lequel seules les molécules de surface
interagissent avec l'air s'évaporent. Les conditions environnementales, notamment la
température de I'eau, I'numidité de I'air et I'énergie cinétique a la surface de I'eau, ont également

un impact sur le processus d'évaporation.

Dans le cas de notre systeme, la température de I'eau augmente progressivement pour
atteindre 69°C, et reste relativement stable entre 11h00 et 13h00, qui correspondent a la période
de forte radiation solaire. Cependant, la température au milieu de distillateur reste inférieure a
celle du bac absorbant suite a sa conductivité thermique élevée, sa faible transitivité et son
coefficient d'absorption assez éleve di a sa couleur noire. Cette température est optimale pour
la performance du systéeme, car une augmentation de la température dans le distillateur entraine

une augmentation de son rendement (Bechki, 2011).

Le tableau 1V.2 présente les résultats relatifs a la masse de résidus apres distillation, au
volume de distillat récupéré, a la température maximale obtenue ainsi qu'a I'numidité et a la

masse des pertes pour les trois types de margines étudiées.
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Tableau IV. 2: Résultats de la distillation solaire des trois types des margines utilisées

Masse des  Volume

Masse Volume Duré de résidus du T°C Hug:;;jlte Masse de
traitée traité séchage apres distillat maximale L perte
, . . résidus
séchage récupéreé
Margines brutes

1029 g 1L 3 jours 138 ¢ 607 ml 68°C 11,47% 284 g

Margines brutes filtrées
1019 ¢ 1L 3 jours 69 g 848 ml 72°C 7,98% 102 g

Margines diluées filtrées
1011 ¢ 1L 3 jours 59 ¢ 700 ml 70°C 10,47% 252 ¢

I11.2 Traitement des margines par distillation solaire
111.2.1 Traitement des margines brutes par distillation solaire

Au cours de cette expérience, la distillation des margines brutes a donné deux types de
produits : d'une part, un condensat que nous avons récupéré a la fin de la distillation, et d'autre
part, un résidu solide qui est demeuré dans le bassin. Suite au traitement des margines brutes
par distillation solaire, nous avons constaté que le distillat obtenu est limpide, incolore et
transparent. Ce résultat indique que les composés phénoliques responsables de la coloration

des margines demeurent toujours dans le bassin avec le résidu solide (Figure 1V.9).

Distillation solaire b

Résidus dela
— distillation

brutes | I 1

Distillat

Figure 1V. 9: Dispositif expérimental du systéme de traitement des margines par distillation solaire
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La caractérisation physico-chimique du distillat a révélé un pH acide (3,11) et une baisse
importante de la conductivité électrique de 14 mS/cm a 248 uS/cm en moyenne. L’acidité du
pH de distillat peut étre di a la volatilisation des acides organiques au cours de la distillation,
tandis que la diminution de la conductivité électrique peut étre expliquer par la volatilisation
de certains ions inorganiques ou organiques qui passent dans le distillat (Jaradat et al., 2018).
D’autre part, 92,4% de la DCO a été éliminées en récupérant un distillat de 10,47 gO./L. Ceci
peut étre expliqué par le passage de la matiére organique volatile vers le condensat (Jaradat et
al., 2018). Cette concentration est supérieure a celle obtenue par Jaradat et al., (2018), qui ont
trouvé un distillat de 3,84 gO2/L. En ce qui concerne le pourcentage d'abattement de la DCO,
nos résultats se sont avéerés supérieurs a ceux obtenus par Jaradat et al. (2018) ainsi que
Potoglou et al. (2004), qui ont rapporté des taux d'abattement de 90% et 80% respectivement.
Concernant les polyphénols, le procédé de distillation solaire que nous avons utilisé a permis
de récuperer un distillat qui ne contenait que des quantités minimes de polyphénols (17,4 mg/L)
avec un taux d’abattement de 1’ordre 98,5% (Tableau 1V.3). Ces résultats sont en accord avec
ceux rapportés par Mastoras et al., (2022), qui ont observé aussi que plus la température du
distillateur est élevée, plus la concentration des polyphénols qui passent dans le distillat
augmente. En effet, nous avons observé que la concentration des polyphénols récupérées dans
le distillat avait légérement augmenté durant le 2°™ et le 3°™ jour de distillation, atteignant
respectivement une concentration de 18,9 et 18,2 mg/L, par rapport au 1" jour ou la
température du distillateur était plus faible (Tableau 1V.3).

Selon Jaradat et al. (2018), la fraction restante de phénols totaux dans le bassin, ou une
partie de celle-ci, peut étre adsorbée par la fraction solide résiduelle ou se dégrader photo-
chimiquement, notamment en présence de rayonnements infrarouges qui traversent la
couverture en verre du distillateur solaire. En effet, comme Zhou et al., (2016) ont signalé, la
température élevée et le rayonnement infrarouge accélérent le taux de dégradation des

composeés phénoliques.

I11.2.2 Traitement des margines brutes filtrées par distillation solaire (Systéme
hybride)

La Figure 1V.10 présente le schéma du systeme hybride utilisé pour le traitement des
margines. Les margines brutes sont acheminées a travers une colonne d'infiltration-percolation
alimentée par du charbon de bois, qui agit comme un média filtrant. Cette étape permet de
réduire les impuretés et les contaminants présents dans les margines. Ensuite, les margines

prétraitées passent par un distillateur solaire. Ce distillateur solaire utilise I'énergie solaire pour
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génerer de la chaleur, ce qui permet I'évaporation et la condensation des substances indésirables
dans les margines. Le processus de distillation solaire contribue a éliminer davantage les

contaminants, assurant ainsi un traitement plus complet des margines.

Margines
brutes

Résidus de la
— distillation

Distillation solaire — .

Infiltration-percolation

a

Margines filtrées

Distillat

Figure 1V. 10: Dispositif expérimental du systeme hybride de traitement des margines par infiltration-
percolation et distillation solaire

Comme nous avons mentionné dans le chapitre 2, qu’apres le traitement des margines
brutes par infiltration-percolation a I’aide de la colonne de charbon de bois, le pH des margines
brutes a passé de I’acidité (5,36) a la neutralité (7,36) (Tableau 1V.3). Cela peut étre attribué a
la rétention des acides organiques qui sont responsables de I'acidité des margines, ainsi qu'au
pouvoir tampon du sable et de la pouzzolane (Masi et al., 2015 et Achak et al., 2019). Ces
matériaux ont la capacité de neutraliser les acides organiques et de maintenir la neutralité du
pH, ce qui contribue a la dégradation et a I'élimination des composés phénoliques présents dans
les margines. En revanche, la conductivité électrique des margines filtrées (17,4 mS/cm) est
plus élevée que celle des margines brutes (14,0 mS/cm) suite au relargage des sels minéraux
du milieu poreux et la minéralisation de la matiere organique (Achak et al., 2019; Benamar et
al., 2020) (Tableau 1V.3). En outre, ce systéme a permis de retenir 74,5% et 71,6% de la DCO
et des polyphénols respectivement, ce qui correspond a des concentrations de filtrat de 35,3
gO2/L de DCO et 323,9 mg/L des polyphénols. En effet, le traitement des margines brutes
filtrées par distillation solaire permet d'évaluer I'effet du pH et de la concentration des margines
en matiere polluante sur l'efficacité du distillateur solaire. En ajustant ces paramétres, il est
possible d'ameliorer I'efficacité du procédé de distillation solaire pour éliminer les composés
polluants des margines. Cela peut conduire a une réduction significative de la charge polluante
des margines avant leur rejet dans I'environnement, contribuant ainsi a préserver la qualité de

I'eau et des sols.
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Tableau IV. 3: Caractérisation physico-chimique des margines avant et apreés filtration et distillation

) DCO Polyphénols
Types des margines pH CE (mS/cm) (9Oa/L) (mg/L)
Margines brutes (non filtrées) 5,36 14,0 138,8 1140,5
Margines brutes filtrées 7,36 17,4 35,3 3239
Margines diluées (non filtrées) 5,30 7,7 69,5 830,2
Margines diluées filtrées 6,70 9,8 6,7 157,0
Jour 1 3,15 0,252 10,60 15,2
Distillat margines brutes Jour 2 3,10 0,248 10,13 18,9
Jour 3 3,10 0,244 10,68 18,2
il ines b Jour 1 3,55 0,329 1,43 10,1
Distillat margines brutes Jour 2 3,54 0,322 1,59 113
filtrées
Jour 3 3,50 0,330 1,30 11,6
il —— Jour 1 3,55 0,213 1,05 10,9
Distillat margines diluees 4, | 3,51 0,222 0,92 6,7
et filtrées
Jour 3 3,53 0,227 1,01 11,3

Il est intéressant de noter que, de maniere similaire au cas des margines brutes, le
traitement des margines brutes filtrées par distillation solaire a permis de générer un distillat
incolore et transparent de pH acide (3,53) et d’une conductivité électrique tres faible de 327
puS/cm et qui est légerement supérieur a celle de distillat des margines brutes. En effet, la
présence des acides organiques volatiles des margines brutes et des margines filtrées peut
donner un aspect acide au distillat. Ces acides organiques sont généralement responsables de
I'acidité des margines. Le Tableau V.3 montre que la concentration de la matiére organique
du distillat en DCO est de ’ordre de 1,44 gO2/L et en polyphénols atteint une teneur de 11
mg/L, qui est une teneur plus faible par rapport au distillat des margines brutes (Tableau 1V.3).
Ceci montre que plus la concentration des margines en matiére organique est plus élevée plus

la concentration des composés organiques volatiles qui passent au distillat est plus importante.

D'apres les résultats trouves, le pourcentage de rétention de la DCO et des polyphénols
pour le systeme de distillation solaire tout seul des margines filtrees est respectivement de 95,9%
et 96,6%. Cela signifie que la distillation solaire a éliminé environ 95,9% de la demande
chimique en oxygene et 96,6% des polyphénols présents dans les margines brutes traitées. En
revanche, le systeme hybride qui combine les systemes d'infiltration-percolation et de
distillation solaire pour le traitement des margines filtrées a montré une amélioration
significative de l'efficacité de rétention. Le pourcentage de rétention de la DCO et des
polyphénols a augmenté a 98,9% et 99,0% respectivement. Cela indique que ['utilisation
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combinée de deux systemes de traitement a considérablement amélioré la qualité de I'eau en
éliminant une plus grande quantité de polluants au terme de la DCO et des composés
phénoliques. Les résultats trouves de cette étude sont supérieurs a ceux obtenus par Potoglou
et al. (2004), Sklavos et al. (2015), Jaradat et al. (2018) et Mastoras et al. (2022). L’étude
chromatographique effectuée par Sklavos et al. (2015) a montré que le traitement des margines
par distillation solaire a permis de récupérer un distillat avec une teneur significative en tyrosol,
tandis qu’aucune trace d’hydroxytyrosol n'a été detectée. Cela est di au fait que les tyrosols
sont moins sensibles a I'oxydation par I'air, ainsi qu'a la dégradation bactérienne et enzymatique

par rapport aux hydroxytyrososl (Niaounakis et Halvadakis, 2006; Sklavos et al., 2015).

Dans une étude antérieure, Zafra-Gomez et al., (2011) ont étudié la stabilité de
I’hydroxytyrosol dans des solutions aqueuses a différentes températures (20 °C, 4 °C et 25 °C).
Les résultats de I'étude ont montré qu'il n'y avait aucun changement dans la concentration
initiale de I'nydroxytyrosol (2,5 mg/L) dans les solutions apres une semaine de stockage a 20 °C.
En revanche, aprés deux jours de stockage a température ambiante (25 °C), la concentration
d'hydroxytyrosol a diminué en raison de phénomeéne d’oxydation. Ces observations expliquent
la baisse de la concentration des polyphénols dans le distillat, en particulier apres la réduction

de leur concentration par infiltration-percolation.

I11.2.3 Traitement des margines diluées et filtrées par distillation solaire
(Systeme hybride)

La colonne de charbon de bois alimentée par les margines diluées est la colonne la plus
efficace en termes de pourcentage de rétention de la matiere organique DCO (90,3%), et des
polyphénols (81,0%). Ceci est d0 essentiellement a la dilution qui permet de réduire la
concentration des margines en matiére organique et en polyphénols, et permet également de
favoriser I’activité microbiologique pour avoir une meilleure dégradation de la matiere
organique. Le couplage de ce systéme avec la distillation solaire a donné des résultats trés
proches a celles des margines brutes filtrées. En obtenant un distillat clair et transparent de pH
acide (3,53) et une conductivité électrique de 220 uS/cm (Figure 1V. 11). Notant que méme si
la concentration des margines en matiére organique DCO et en polyphénols introduite est plus
faible par rapport aux margines brutes filtrées, la concentration de ces composés a la sortie du
distillateur n’a pas été fortement influencée en obtenant une DCO de 0,99 gOJ/L et une
concentration des polyphénols de 9,63 mg/L qui est Iégérement inférieure a celle des margines
brutes filtrées (Figure IV. 12). Ces observations sont similaires a celles trouvées par Jaradat et

al., (2018), qui ont obtenu un distillat de 3,8 gO2/L a partir des margines de concentration de
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37,2 gO2/L, ce qui permet de conclure que genéralement plus la concentration des margines
utilisées est plus élevée plus la concentration du distillat en matiére organique sera plus élevée

également.

Le couplage de I’infiltration-percolation, en utilisant la colonne de charbon de bois, avec
la distillation solaire a permis de donner des meilleurs résultats avec un pourcentage

d’¢élimination de la DCO et des polyphénols de 98,5% et 98,8% respectivement (Figure 1V.12).
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Figure IV. 11 : le pH et la conductivité électrique des margines brutes avant et apres filtration,

des margines diluées avant et apres filtration et du distillat des margines brutes, des margines
brutes filtrées et des margines diluées filtrées
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Figure IV. 12: Pourcentage de rétention (%) de la DCO et des polyphénols des margines brutes et
diluées par les systémes d’infiltration-percolation, distillation solaire et systéme hybride

111.3 Analyses élémentaires et pouvoir calorifique supérieur (PCS) des résidus solides
Apres traitement des margines par distillation solaire, nous avons procéde a la valorisation
des résidus solides restants dans le bassin. Il est en effet possible de valoriser énergétiqguement
ces résidus, puisque l'analyse élémentaire a montré qu'ils sont principalement composes de
carbone (42,6%), d’oxygene (31,5%) et d'hydrogéne (5,2%) (Tableau 1V.4). Cela suggére qu'ils

pourraient étre utilisés comme source d'énergie pour produire de la chaleur, via la combustion.

Tableau IV. 4: Pouvoir calorifique supérieure des résidus solides du distillateur solaire

Humidité Analyse élémentaire (A base des résidus sec)
PCS (MJ/kg) Cendre (%)

(%) C (%) H (%) N (%) S (%) 0 (%)

16,8+0,44 7,48+0,37 | 19,51+0,96 | 42,6211 5,2+0,54 | 0,89+0,17 0,3+0,03 31,5+0,11

Apres séchage des résidus solides restant dans le bassin du distillateur solaire, la valeur du
pouvoir calorifique supérieur a été calculée d’aprés I’Eq V. 2, établie par Channiwala et Parikh,
(2002), qui relie le pourcentage de C, H, N, S, O et cendres avec la valeur du PCS:
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PCS =0,3491.C +1,1783.H + 0,1005.5 — 0,1034.0 )
Equation IV. 2
—0,0151.N — 0,02114 (Mj /kg)

Le domaine de validité de cette corrélation est trés large : 0% < C <92, 25% ; 0, 43% <H
<25,15% ; 0% <O <50% ; 0% < N <5,6% ; 0% < S <94,08% ; 0% < A < 71,4% avec 4,745
MJ/kg < PCS < 55,345 MJ/kg. L’erreur absolue entre la valeur calculée et la valeur mesurée

est inférieure a 1,5% dans ce domaine de validité.

Le pouvoir calorifique supérieur (PCS) théorique calculé dans notre étude est d'environ
17,34 MJ/Kkg, ce qui est cohérent avec la valeur expérimentale mesurée de 16,8 MJ/kg (Tableau
IV.4). Nos résultats montrent que la teneur elevée en carbone, hydrogene et soufre est corrélée
a une plus grande valeur de PCS. Cependant, la forte teneur en oxygéne, azote et cendres réduit
la capacité de combustion de ces résidus. D'apres les résultats trouveés, il semble que les résidus
récupérés apres distillation présentent un pouvoir calorifique supérieur a celui de la paille de
riz et des déchets de céréales de miel (Association nucléaire mondiale) (WNA) et comparable
a celui du bois de chauffage sec. L'étude menée par Jaradat et al. (2018) sur le traitement des
margines par distillation solaire a montré un pouvoir calorifique supérieur de I'ordre de 23,5
MJ/kg pour les résidus solides restant dans le distillateur solaire. Ces résultats suggérent que
ces résidus pourraient étre une source précieuse de biocarburant et un indicateur de leur

potentiel en tant que source d'énergie renouvelable.

IVV. Conclusion

Ce chapitre a reconfirmé que I’infiltration-percolation est une technologie efficace pour le
traitement des effluents polluants complexes et hétérogénes tels que les margines, conduisant
a un taux important d’élimination de la DCO et des polyphénols de cet effluent. D’autre part,
la technologie de distillation solaire a montré un meilleur taux d'élimination pour tous les
parametres par rapport a la technologie dinfiltration-percolation. Cela signifie que la
distillation solaire a permis de mieux éliminer les contaminants et les polluants présents dans
les margines, comparativement a la technique d'infiltration-percolation. Par ailleurs, la
distillation solaire a également permis d'éliminer la couleur brune des margines, conduisant
ainsi a la récupération d'un distillat incolore. Cela est important, car la couleur sombre des
margines peut-étre due a la présence de composés organiques et inorganiques qui peuvent étre
nocifs pour I'environnement et la santé humaine. L'élimination de la couleur sombre peut donc
contribuer a réduire I'impact environnemental des margines et améliorer leur qualité globale.

De plus, l'utilisation d'un systeme hybride combinant l'infiltration-percolation et la distillation
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solaire a permis d'assurer le meilleur taux d'élimination des polluants dans les margines. Cette
combinaison de techniques peut étre particulierement efficace pour éliminer les contaminants
présents dans les margines, tout en permettant de récupérer de I'eau propre et de valoriser les
résidus solides pour leur potentiel énergeétique.

En effet, l'utilisation d'adsorbants peu colteux et écologiques dans la technologie de
I'infiltration-percolation et de la distillation solaire pour le traitement des margines peut offrir
des résultats prometteurs sur le plan environnemental et économique, tels que la réduction des
colts de traitement des eaux usées, la valorisation des résidus solides en tant que source
d'énergie renouvelable, ainsi que la récupération de composés phénoliques pour une utilisation

dans divers secteurs industriels.

De plus, la mise en place d'une économie circulaire et du principe de zéro déchet peut aider
a réduire les déchets générés par les activités industrielles, tout en permettant de récupérer des
matériaux et de I'énergie qui seraient autrement perdus. L'exploitation de ces opportunités peut
contribuer a améliorer la durabilité des activités industrielles, tout en réduisant leur impact sur

I'environnement.

Enfin, il estimportant de souligner que ces technologies présentent encore des opportunités
pour la recherche et I'innovation future. Par exemple, la valorisation du distillat dans le domaine
de I'agriculture et I'arrosage des plantes, ainsi que la récupération des composés phénoliques
pour une utilisation dans le domaine cosmétique, peuvent offrir des avantages supplémentaires

pour la valorisation des résidus issus de ces technologies.
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Conclusions générales et perspectives

La production d’huile d’olive a connu une forte croissance durant les derniéres années.
Cette industrie génére outre que 1’huile d’olive, deux sous-produits, qui sont les grignons sous
forme solide et les effluents liquides oléicoles (margines). Ces dernieres induisent des effets

néfastes sur I’environnement d’ou la nécessité de traitement.

Dans ce contexte, ce projet de thése a pour objectif le traitement des margines en utilisant
la technique d’infiltration-percolation, impliquant un systéeme de filtre multicouche. L’effet
d’ajout des adsorbants biosourcés et moins coliteux comme le charbon de bois, les coquilles
d’huitres et I’écorce d’argan sur la capacité du massif filtrant a retenir la matiére polluante des
margines a été étudié dans ce travail. On s’est intéressé également aux mécanismes intervenants
lors du transfert des margines a travers les milieux poreux étudiées. L’évaluation du couplage
du systeme d’infiltration-percolation avec le systéme de la distillation solaire a I’élimination

de la matiére polluante des margines a été également abordée dans cette étude.

La caractérisation physico-chimique des margines confirme que les margines brutes sont
trés chargées en matiere polluante, et elles se caractérisent également par un pH acide, et une
salinité tres élevée. En outre, la dilution avec les eaux usées a permis de réduire la charge
polluante de ces margines ce qui peut favoriser la capacité du systéme d’infiltration-percolation
a éliminer la matiére organique. On remarque également que le prétraitement des margines par
la chaux a permis de réduire la concentration de ces derniéres en matiere organique et en
polyphénols, et surtout en éléments de phosphore. Cependant, ce prétraitement a conduit a une
augmentation du pH et de la conductivité électrique.

Les résultats de traitement de ces effluents par infiltration-percolation ont montré que la
dilution des margines rend le systéme de traitement plus efficace, non seulement suite au
phénomene d’adsorption et de filtration physique, mais également grace a 1’activité biologique
qui devient plus importante dans les conditions aérobies comme dans le cas de notre étude,
suite a la présence des colonnes d’aération périphérique. De plus, la dilution par les eaux usées
domestiques permet d’enrichir davantage le systéme par des microorganismes capables de
dégrader la matiere organique, et par conséquence d’améliorer la performance du systeme

d’infiltration-percolation.

La similitude des résultats obtenus entre les 3 colonnes contenant les différents adsorbants
et alimentées par les mémes types des margines montrent que les 3 systemes performent de la

méme maniére et que les colonnes des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan donnent la méme
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performance que la colonne de charbon de bois. La comparaison de ces résultats avec des
résultats d’autres travaux permet de confirmer 1’efficacité de notre systéme par rapport a
d’autres systemes adoptés pour la réduction de la charge polluante par infiltration-percolation.
En outre, la mixture et le choix du substrat et des adsorbants du massif filtrant étudié permet
d’améliorer davantage la performance du systéme, ainsi que d’éviter le risque de colmatage du

filtre.

Les résultats de cette premiére partie montrent la capacité de ces adsorbants avec cette
structure a ¢liminer la matiére organique et minérale des margines, d’une maniére efficace, tout

en assurant une bonne efficacité et une longue durée de vie de systeme.

L’hydrodynamique des systémes a été étudiée a 1’échelle de petites colonnes de laboratoire
afin de travailler en conditions contr6lées, nécessaires a identifier les mécanismes mis en jeu.
L’étude a porté sur I’écoulement et le transfert des polluants dans des milieux adsorbants placés
en colonnes. Trois configurations de colonnes ont été testées : colonne de 100% d’adsorbants,
colonnes de mélanges (20% d’adsorbant + 10% de sciure de bois + 70% de sable) et colonnes
stratifiées (Multi-Sand-layering) en alternant 2 couches de mélanges par 2 couches perméables

de pouzzolane.

Les résultats expérimentaux et I’analyse des données expérimentales ont mis en évidence
que I’écoulement dans un milieu poreux est un processus complexe qui dépend a la fois de la
nature physique du milieu (taille des grains, taille de pores et distribution des pores) et
configuration de mise en place du filtre adsorbant. Grace a I’étude des courbes d’¢élution et de
la modélisation numérique, nous avons déduit que 1’écoulement était plus homogene dans les
colonnes témoins qui contiennent les adsorbants & 100%, da a I’homogénéité de taille des
grains et des pores, notamment dans les colonnes des coquilles d’huitres et d’écorce d’argan.
Le mélange de ces adsorbants avec le sable et la sciure de bois a perturbé ’homogénéité du
milieu, ce qui a entrainé une régionalisation de 1’écoulement dans ces colonnes. En ce qui
concerne les colonnes stratifiées MSL charbon de bois et MSL coquilles d’huitres, nous avons
constaté que 1’écoulement devient plus régionalisé par rapport aux colonnes témoins et les
colonnes de melange. Cependant, pour les colonnes MSL d’écorce d’argan 1’écoulement
devient plus uniforme. Ces résultats suggérent que I’utilisation des adsorbants a 100%
permettra de traiter les effluents liquides d’une manicre plus efficace de point de vue rendement

et pourcentage d’abattement. En revanche, du point de vue durabilité de vie des filtres,
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I’utilisation des milieux stratifiés (MSL) qui se caractérisent par un écoulement régionalisé est

plus avantageux.

Nous avons caractérise le transfert des margines dans les colonnes témoins et les colonnes
stratifiees. Un modéle mobile-immobile modifié qui tient compte du transport non uniforme
dans les milieux poreux a été utilisé pour caractériser le transfert des margines a travers les
milieux adsorbants. Nous avons constaté que le mode de transport des composés phénoliques
contenu dans les margines est différent de celui du traceur, indiquant 1’exclusion de ces
molécules des micropores des milieux poreux. Similaire au cas du traceur, nous avons observé
que le transport des margines était plus uniforme dans les colonnes témoins que les colonnes
stratifiées dans le cas de charbon et des coquilles d’huitres. Par contre I’écorce d’argan a montré
un comportement différent, puisque le transport était plus homogéne dans les colonnes
stratifiees comparé aux colonnes témoins. Conformément a la littérature, nous avons obtenu un
taux de rétention des polyphénols plus élevé dans les colonnes qui se caractérisent par un
écoulement homogene. De ce fait, plus I’écoulement devient uniforme, plus la surface de
contact entre les margines et le milieu poreux augmente, entrainant une meilleure possibilité
de dép6ot. Ces résultats permettent de conclure que le transport et le comportement de rétention
des polyphénols dépendent simultanément de la nature des adsorbants utilisés ainsi que de leur
configuration de mise en place en colonne. Les résultats obtenus a partir de la simulation
numérique ont indiqué également que la rétention physico-chimique est un mécanisme

important qui permet de décrire le dépbt des polyphénols dans des milieux poreux.

Dans le dernier chapitre de la these, nous avons étudié la capacité du systéme d’infiltration-
percolation couplé avec la distillation solaire a traiter les margines. Les résultats ont montré
d’une part que la technologie de distillation solaire toute seule était capable de produire un
distillat d’une conductivité électrique et pH plus faible que les margines brutes, et un
pourcentage d’abattement de la DCO et des polyphénols de 1’ordre de 92,4 % et 98,5 %
respectivement a éte enregistré. En outre, il est important de noter que le couplage de la colonne
d'infiltration-percolation utilisant du charbon de bois et de la distillation solaire a permis de
récupérer un distillat limpide et transparent, avec une conductivité électrique réduite et un pH
particulierement acide. De plus, le systeme hybride a démontré un taux de réduction éleve de
la DCO et des polyphénols, atteignant respectivement environ 98,9 % et 99,0 %. Ces résultats
illustrent de facon éloquente I'efficacité remarquable de ce systéme, garantissant ainsi des

performances optimales.
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L’ensemble de ce travail a montré la capacité du systéme d’infiltration-percolation et de

la distillation solaire a traiter les margines tout en gardant I’aspect écologique et économique

en utilisant des adsorbants biosourcés et de 1’énergie solaire.

Perspectives :

Bien que les résultats de cette thése étaient positifs, ce projet a permis d’avoir encore plus

de questions et des perspectives de recherche qui méritent d’étre développées. Parmi eux :
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Etudier la capacité du systéme d'infiltration-percolation a traiter les margines diluées
avec les eaux usees a I'échelle semi-industrielle, car il serait intéressant de tester
I'efficacité du systeme dans des conditions plus proches de celles rencontrées dans les
installations industrielles. Cela permettrait de déterminer si le processus est également
efficace a plus grande échelle.

Investiguer I'effet de la saturation de la colonne sur I'hydrodynamique du transfert des
margines en travaillant dans des milieux non saturés et modéliser le transfert en systeme
transitoire, ce qui va nous permettra d’améliorer la compréhension du comportement
du systeme dans les conditions réelles.

Actuellement, I'effet de la vitesse d'écoulement a été étudié sur une plage limitée.
Etendre cette étude a une gamme plus large de vitesses d'écoulement et & des colonnes
de plus grande taille permettrait de mieux comprendre les performances du systeme
dans différentes conditions.

Inverser I'ordre du systéme hybride utilisé, en commencant par la distillation solaire
pour éliminer au maximum la matiére organique, puis en utilisant l'infiltration-
percolation comme traitement secondaire. Cette inversion de Il'ordre du traitement
pourrait avoir des avantages potentiels en termes d'efficacité et de performance du
systeme. Il serait intéressant d'évaluer cette approche et de comparer les résultats avec
ceux du systeme initial.

L'une des applications potentielles des margines traitées est leur utilisation pour
I'irrigation des cultures. Il serait important d'étudier I'effet de ces margines traitées sur
le rendement des plantes, la qualité des cultures et les implications environnementales
associées.

En poursuivant ces perspectives de recherche, on pourrait approfondir notre

compréhension du systéeme d'infiltration-percolation, identifier des améliorations
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potentielles et explorer davantage les applications de ce traitement pour la valorisation

des margines et la préservation de I'environnement.
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