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Abstract
In this work, Electrocoagulation technique has been used for the treatment of effluent from the pulp and paper
mill recycling industry. The treatment was carried out in batch system of 500ml provided with Aluminum or Iron
electrodes of 20cm? as area.
The optimization of electrocoagulation process was realized using the following experimental parameters: time,
conductivity, current intensity, agitation, distance inter electrode, the pH, number of electrode and mode of
connection.
Optimal parameters were determined on the basis of the removal of Chemical Oxygen Demand (COD).
Very interesting results were obtained of the COD removal about 63 %, 76 % using bipolar aluminum, and
bipolar iron electrodes respectively.
The energy evaluation gives the following results:

v" The iron electrode consumes less energy than that of aluminum.

v' The energy loss by Joule effect is the same for the two types of electrodes. It is around 30%.
These results indicate that the electrocoagulation process is efficient to treated effluent from the pulp and paper
mill recycling industry.
Keywords: pulp and paper mill recycling industry, effluent, electrocoagulation, COD, Aluminum or Iron
electrodes, energy evaluation, energy consumption , energy loss.

Résumé

Ce travail est consacré a I’application de 1’électrocoagulation (EC) en batch comme mode de traitement des
effluents issus de I’industrie de recyclage du papier.

Un travail d’optimisation a été réalisé avec des électrodes d’aluminium de surface de 20 cm2 via un réacteur
0,5L. Une comparaison entre les deux types d’électrodes fer et aluminium a été réalisé.

Les parametres expérimentaux étudiés sont : la vitesse d’agitation, la distance inter électrode, I’intensité du
courant, le pH, le nombre d’électrode d’aluminium, le mode de connexion et le type d’électrode (Al ou Fe). Les
résultats obtenus sont basés sur les taux d’élimination de la demande chimique en oxygene(DCO).

Des rendements d’élimination élevés ont été obtenus lors de notre étude :

76% bipolaire fer.

63% bipolaire aluminium.

L’évaluation énergétique donne les résultats suivants :

L’électrode fer est moins énergivore que I’ Aluminium au terme consommation d’énergie.

La perte d’énergie par I’effet Joule est autour 30% pour les deux types d’électrodes.

Les résultats suggérent que 1I’¢électrocoagulation pourrait étre considérée comme une alternative efficace pour le
traitement des effluents de papeterie.

Mots clés: effluents de papeterie, électrocoagulation, DCO, électrode aluminium, électrode fer, évaluation
énergétique, consommation d’énergie, perte d’énergie.
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Electrocoagulation de [’effluent issu de I’industrie de recyclage de papier ... ....................................Introduction

INTRODUCTION

L’cau est un bien précieux, cependant subit diverses pollutions et dégradations qui sont
d’origines diverses : industrielle, domestique ou agricole.
A T’heure ou la demande industrielle est grandissante, suite & ’accroissement rapide de la
population mondiale, il y a une prise de conscience générale des effets nocifs et toxiques
qu’induisent certains effluents industriels sur I’environnement.

En termes d'utilisation de l'eau douce, l'industrie des pates et papiers se trouve a la
troisieme place apres les industries des metaux, et celles chimiques (Kumar & Doble, 2005).
L’industrie des pates et papiers est présente dans la plupart des pays développés et en voie de
développement. Toutefois, Cette derniere utilise une importante quantité des matériaux ligno-
cellulosiques et d'eau au cours du processus de fabrication (entre 76-227m? par tonne de produit),
engendrant ainsi des quantités élevées d’eaux usées (Khansorthong et Hunsom 2009). Parama et
al. (2009) affirme que, cette industrie est I'une des principales contributrices de la pollution de
I'environnement suite aux rejets des liqueurs noires.

En effet, les rejets liquides de l'usine contiennent de nombreux produits chimiques issus
des processus de fabrication, tels les matieres solides en suspension (SS). Les indicateurs de la
toxicité de ces rejets sont : la demande chimique en oxygene (DCO), la demande biochimique
en oxygeéne (DBO), la couleur, la basicité, les métaux lourds, les alcalins et alcalino-terreux de
métaux, des phénols, des chloro-organiques, cyanure, de sulfures et d'autres substances solubles
sont des. En plus, ces derniers provoquent par combinaisons secondaires des corps parfois plus
nocifs que les produits de départ. Cette production est accompagnée d’un certain hombre de
nuisances qui vont plus ou moins agresser nos sens. Ce seront notamment: les odeurs, la
pollution atmosphérique et la pollution de ’eau (Ahmad et al., 2006).

Le probléme le plus important de 1’industrie du papier aujourdhui, est le traitement
d’importants volumes d'eaux usées suite aux pressions tant législatives que sociales et
environnementales de plus en plus strictes pour 1’utilisation de « procédés a pollution zéro ».
Différentes méthodes de traitement des eaux usées ont été proposées, Pokhrel et Viraraghavan
(2004), ont classé celles-ci en trois grandes catégories: le traitement physico-chimique, le
traitement biologique et les processus intégrés de traitement.

La coagulation chimique et les traitements biologiques sont des techniques utilisées dans
le traitement de divers types d’effluents municipaux et industriels, par contre, certains
inconvénients sont induits par I’utilisation de sels métalliques comme 1’acidification de I’eau
traitée et la quantité importante de boues a disposer. Selon Asselin (2006) et dans le cas des
traitements biologiques, c’est plutot la lenteur du traitement et 1’obligation de prétraiter les eaux
afin de diminuer la charge organique qui sont problématiques. Alors que, 1’¢lectrochimie offre
une approche prometteuse au niveau de la prévention des problémes de pollution dans les
processus industriels de part son avantage de compatibilité environnementale liée a la nature
méme du réactant mis en jeu : 1’électron, « a clean reactant » ( Warnier, 2007).
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Parama et al (2009), indique qu’au cours des dernié¢res années, il y a eu un intérét croissant pour
I'utilisation des techniques électrochimiques, tels que : I'électrocoagulation, 1’¢électrofloatation et
I'électro-oxydation pour le traitement des effluents de I’industrie du papier.

Et que, 1’électrocoagulation apparait comme l'une des techniques prometteuses en raison de la
compléte dégradation des polluants et la faible production de boues.

En effet, la technologie électrochimique peut intervenir au niveau de la modification de
procédés existants et du développement de nouveaux procédés ou produits ayant des effets moins
nocifs sur I’environnement. C’est le cadre des procédés intégrant la protection environnementale
; ce qui inclut également le recyclage de matieres valorisables. Par ailleurs, 1’électrochimie peut
également intervenir comme étape de purification de différents effluents industriels (gaz, liquide
et solide) afin d’en diminuer les concentrations en composes toxiques.

C’est dans ces derniers cadres que s’inscrivent ces travaux de recherche et plus
spécifiguement pour la destruction de composes organiques cellulosiques par 1’application de
I’électrocoagulation. Cette technique électrochimique présente les avantages de la coagulation
chimique par la formation in situ d’un agent coagulant qui permet d’éviter 1’ajout de produit
chimique tout en agissant directement sur 1’effluent, méme si celui-ci est fortement charge. Cette
méthode de traitement présente des propriétés de désinfection et permet une diminution des
odeurs reliées aux effluents industriels.

Ces travaux ont donc pour objectifs d’optimiser et d’évaluer énergétiquement un systeme
d’¢électrocoagulation permettant d’oxyder des composés organiques, en vue de sa possible
intégration dans la station de traitement des rejets liquides issus de 1’industrie de la pate et du
papier.
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CHAPITRE 1. PAPIER: INDUSTRIE ET TRAITEMENT DES EFFLUENTS

1.1. Introduction

1.1.1. Origine et importance

Le papier est un produit indispensable, de grande qualité, de faible codt, sdr et
recyclable. Actuellement, il existe plus de 500 produits papetiers destinés a plus de 300
applications. Ceux-ci peuvent étre produits par milliers de tonnes ou en petites quantités pour des
applications spécifiques (CAR/PP, 2005).

Selon son mode de production, le papier est défini comme étant une feuille de matériau
constitué d'un réseau de fibres cellulosiques naturelles, qui ont été déposés dans une suspension
aqueuse. Le produit obtenu est un réseau de fibres avec une imbrication de 30-300 pum
d'épaisseur. La largeur d’une fibre individuelle de la gamme est 10 & 50 um, ainsi la feuille de
papier a lettres est de 100 um d'épaisseur (environ 5 a 10 fibres) (Figure 1).

Figure 1.Scanner électronique photomicrographique d'une section transversale d'un journal comprenant 90%
d'épicéas de pins et 10% de pate thermomécanique (TMP) fibres (45 g m™ et environ 8 fibres d'épaisseur). Echelle =
25 um. (Roberts, 1996)

Néanmoins, la date exacte de I’introduction du papier dans notre civilisation n'est pas

connue avec certitude; les peaux d'animaux ont certainement été le moyen de communication
écrite environ 700 ans avant JC avant d’étre remplacées par les papyrus en Egypte.
Au début du XX*™ siécle, la demande de papier a augmenté et les déchets de I'industrie textile
n'étaient plus en mesure de satisfaire la demande. Le bois est donc devenu de plus en plus utilisé
de sorte que plus de 90% des fibres vierges (a lI'exclusion de toute fibre recyclée) sont des dérivés
de bois (Roberts, 1996).

Cauchon (2009), a illustré I’historique de papier (Figure 2).
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Figure 2. Schéma de I’histoire du papier. Source (Cauchon, 2009).

En effet le développement du papier a passé par trois grandes étapes:

La découverte du papier et son amélioration (les chinois, les arabes).

Le brevet sur la fabrication de pates de bois et la production intensive du papier (les européens et
les américains).

Le retour au recyclage suite aux problémes environnementaux.

1.1.2. Production et consommation du papier
1.1.2.1.Dans le monde

Le développement d'une industrie du papier de pulpe est favorisé par la disponibilité d'un
approvisionnement en bois domestique étendu par exemple: Brésil, Canada, Finlande, Suéde,
Etats-Unis, et la Fédération de Russie (Martin, 2006).

Tableau 1. Principaux producteurs du papier et des cartons en 2009(Mt).

Rang Pays Production (Mt)
1 Etats-Unis 80.8
2 Chine 37.9
3 Japon 30.5
4 Canada 20.1
5 Allemagne 19.3
6 Finlande 13.1
7 Suede 11.1
8 Corée du Sud 10.1
9 France 9.9

10 Italie 9.4

En effet, 'Amérique du Nord produit plus de 50% de la production mondiale, I’Europe
occidentale environ 20%, et la Chine et le Japon environ 12%.
La consommation par habitant de produits de papier et de carton varie considérablement dans le
monde.

Les plus grands producteurs (Tableau 1), Etats-Unis et Canada, sont également les plus
grands consommateurs. Seuls les Etats-Unis consomment pres de la moitié de toute la production
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du monde 48.6 kg / habitant/ an en 1991 devant 0.66 kg / habitant/ an en 1991 pour la Chine
(Martin, 2006).

Les fibres recyclées représentent maintenant plus d'un tiers de toutes les matiéres
premiéres. Au cours des derniéres années, son utilisation a augmenté tandis que celle de la pate
a papier vierge est restée relativement constante. L’utilisation des fibres recyclées, varie
grandement d'un pays a l'autre de plus, ce secteur consomme de pres de 10% des produits
chimiques inorganiques produits dans les pays dans lesquels il est dominant.

1.1.2.2.Pates et papiers en Algérie

La consommation de papier et de carton par habitant en 2002, 2001, et 2000 a été
d’environ 6,30 kg/hab./an. La consommation annuelle de papier et de carton s’est maintenue aux
alentours de 225 000 tonnes, et la production & prés de 41 000 tonnes par an (Figures 3, 4, 5).
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Figure 3. Consommation de papier et du carton en Algérie (kg/habitant /an).
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Figure 4. Production de la pate de papier en Algérie (Tonnes).
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Figure 5. Production du papier de récupération en Algérie (Tonnes métrique).

A partir des figures en dessus ; I’Algérie consomme davantage de papier et de carton
qu'elle n'en produit, ce qui souligne I'importance de ses importations. En 2002, les importations
totales de papier et carton ont été 10 % superieures a celles de 1’année précédente (2001). En
2003, I’ Algérie a importé, entre autres, 17 000 t de pate chimique, 32 800 t de papier couché, 1
500 t de papier a usage sanitaire ou domestique, 28 600 t de papier journal et 52 900 t de papier
d’impression (CAR/PP, 2005).

Nous pouvons résumer 1’historique du papier en Algérie en trois étapes, considérant les grands

groupes industriels producteurs :

- Jusqu’a -1995, Le GIPEC (Groupe Industriel des Papiers et de la Cellulose Head Office) est
la compagnie semi-privée responsable de la production de la pate et du papier en Algérie. Et
toute la production est basée sur la pate produite par GIPEC. En conséquence, de faibles
productions du papier de récupération (Figure 4 ; 5.)

- De 1996 a 2004, la privatisation du groupe GIPEC et I’abondance de la production de la pate,
tandis que le groupe Tonic emballage fait croitre ses productions en papier, ce qui augmente
les colits d’importations de la pate a papier.

Toutefois, I’ Algérie a engagé des programmes de restructuration des fabriques de pate, de
papier et de carton, au travers de projets de modernisation. Les investisseurs privés (TONIC.)
pensent désormais a investir dans ce nouveau potentiel, faisant se profiler de nouveaux espoirs
pour ce secteur resté cloisonné depuis un certain temps. En conséquence, la troisieme étape :

- De 2004 a ce jour, des investissements exponentiels du TONIC Emballage, surtout dans le
domaine de la récupération du papier et le recyclage. Il devient le leader de la production de
la pate et de papier. L’ Algérie est devenue un pays exportateur des produits de papier en
certain temps (entre 2003 et 2006).

1.1.3. Composantes principales du papier

La composition chimique du papier dépendra du traitement chimique du bois au cours de
sa conversion a la pate, Ces traitements réduisent également le pourcentage de la lignine,
I'némicellulose et les extractions ; et augmente celui de la cellulose.
En revanche, la composition chimique du bois et donc des fibres dépend de I’essence, de 1’arbre
lui méme et des parties de 1’arbre (racines, tronc, branches) mais aussi du lieu de croissance, du
climat et de la nature des sols. De nombreuses analyses ont été effectuées et ont permis de definir
une composition moyenne (Tableau 2) (Aitken et al., 1988).
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Tableau 2. Pourcentage massique (%) des divers constituants du bois

Constituants Bois résineux Bois feuillus
Cellulose 42-44 43-47
Lignine 25-30 17-26
Hémicelluloses hexosanes = 158 5-8
Hémicelluloses pentosanes 10-16 15-36
Cires, résines, graisses 1-10 0,6-2
Substances minérales <1 <1

Un plan longitudinal d’une fibre (Figure 6), qu’elle soit issue d’un bois résineux ou
feuillus, a pour squelette la cellulose, qui se présente sous forme de trés longues molécules. Ces
molécules sont regroupées en structures caractéristiques appelées fibrilles élémentaires ou
protofibrielles. Elles sont elles-mémes associées en entités plus complexes ou microfibrilles. Ces
derniéres s’assemblent pour donner la paroi fibrillaire (Leask, 1987).
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Figure 6. L'architecture moléculaire de la cellulose (Leask, 1987).
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1.1.3.1.Cellulose

La cellulose est la principale composante structurelle de la paroi cellulaire, apres
I’élimination de la lignine et d'autres extraits, il est également le premier composant structurel du
papier. Chimiquement, il s'agit d'une semi-cristalline microfibrille polysaccharide linéaire de -
1,4-D — glucopyranose. (Figure 7).
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Figure 7. Structure moléculaire de la cellulose.

Comme la plupart des polysaccharides, elle a un poids moléculaire élevé. Son degré de
polymeérisation est généralement compris entre 10000 et 15 000 résidus de glucose en fonction
de la source. Elle n'est jamais trouvée dans une forme cristalline, mais elle se produit comme une
partie cristalline et en partie matériau amorphe. Le degré de cristallinité dépend de la source de la
cellulose (Roberts, 1996).

1.1.3.2.Hémicelluloses

Les hémicelluloses sont des groupes non-structurels, avec un faible poids moléculaire, le
plus souvent des polysaccharides hetérogenes qui ne sont pas liés a la cellulose. Leur fonction
dans la paroi de la cellule est encore inconnu, mais leur poids moléculaire est trop faible (leur
degré de polymérisation est compris entre 150 et 200).

1.1.3.3.Lignine

La lignine est un polymere aromatique, dont la structure est extrémement complexe et
I'ensemble et des propriétés non désirées pour la fabrication du papier. Pour avoir une bonne
qualité de papier il faut supprimer la lignine car avec cette derniére le papier devient cassant et
photochimiquement oxydé avec un aspect jaune et décoloré. Le papier journal est le meilleur
exemple de cela (Roberts, 1996).

1.1.3.4.Résines et extraits

Le Dbois contient une petite proportion (moins de 5%) des composants qui sont
extractibles par des solvants organiques comme I'éthanol ou dichloro-méthane. La proportion de
ces extraits varie suivant le bois résineux, le bois feuillus et aussi entre les especes végétales.

Ces substances sont éliminées au cours du processus de fabrication de la pate chimique
mais certaines peuvent encore étre maintenues dans la derniere feuille de papier. Leur
composition chimique est tres variée, et on rencontre les alcanes, alcools gras et les acides (a la
fois saturés et insaturés), les esters de glycérol, les cires, les acides de résine et les composes
phenoliques et terpéniques (Roberts, 1996).
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1.2. Fabrication de pates et papiers

1.2.1. Fabrication de la pate
L'objectif de la fabrication de la pate est de séparer du bois en fibres discrets. Le procéde
peut &tre mécanique, thermique, chimique, ou une combinaison des trois.

1.2.1.1.Pate mécanique

Le bois est reduit en fibres par action mécanique avec apport d’eau. Le rendement est de
I’ordre de 95%. Ce procédé permet fabrication de la pate mécanique. Elle a une opacité élevée,
jaune et sa résistance a la lumiére est insuffisante (SAPPI, 2003 ; Pokhrel & Viraraghvan, 2004).

1.2.1.2.Pate chimique

Ce procédé consiste a séparer la fibre pure a partir du bois; donc a éliminer la lignine. C’est
pourquoi les copeaux de bois ont été bouillis dans une solution chimique. On distingue la pate
chimique au sulfate et au bisulfite, selon les produits chimiques utilisés. Le rendement est de
I’ordre de 50 %. La fibre ainsi obtenue est relativement propre et intacte. Cette pate est appelée
pate chimique ou «sans bois» (SAPPI, 2003).
Le procédé au sulfate (kraft)
Est un procédé alcalin qui permet le traitement d’essences de bois riches en résine, mais
nécessite des installations colteuses et une plus grande consommation de produits chimiques.
Les copeaux sont cuits dans une solution d’hydroxyde de sodium (NaOH) et de sulfure de
sodium (NaS;). Ce processus est largement utilisé.
Le procédé au bisulfite
Il utilise un composé d’acide sulfurique pur et d’acide sulfurique sous forme de bisulfite de
magnésium (procedé au bisulfite de magnésium) porté a ébullition. Dans ce procédg, la liqueur
bouillante pénétre dans le bois dans le sens longitudinal des fibres, lequel correspond aussi au
sens longitudinal des copeaux. Ces derniers sont cuits dans un mélange d'acide sulfurique
(H2SO3) et bisulfite pour dissoudre la lignine (Pokhrel & Viraraghvan, 2004). Les papiers
obtenus a partir de pate au bisulfite présentent une résistance inférieure a celle des papiers a base
de pate au sulfate.
Autres procédés hybrides
TMP «Thermo Mechanical Pulp» : Dans ce procédé, les copeaux de bois sont préalablement
traités sous pression, a la vapeur puis sont raffinés sous pression.
CTMP «Chimico Thermo Mechanical Pulp»: Il s’agit ici d’une technique combinant
imprégnation (mélange avec un produit chimique), cuisson, raffinage et blanchiment. Le
rendement de ce procédé est de 1’ordre de 90 %.
La Figure 8, résume les procédés de la fabrication de la pate.
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Pate
mécanique thermo-mécanique  Shimico-thermo- chimique
mécanique
MP T™MP CTMP Procédé ausulfate Procédé au bisulfite
Péte mécanique Péte thermo- Pite chimico-thermo- (alcalin) (acide)
Rendement mécanique Rende- mécanique Rende- Rendement Rendement
90-96 % ment90-96 % ment85-90 % 43-52 % 43-52 %

Figure 8. Résumé des procédés de la fabrication de la pate.

1.2.1.3.Blanchiment

Les produits chimiques tels que le chlore, le peroxyde d'hydrogene, ou le peroxyde de
sodium sont utilisés pour blanchir la péate et produire du papier blanc « haute qualité » (Ashok,
2004). Le blanchiment modifie la structure chimique de la lignine, et éclaircisse la couleur de la
pate.

1.2.2. Fabrication du papier

L’opération de la fabrication du papier se compose de deux parties; l'une est la
préparation par le traitement de la pate au degré d'aptitude exigé et l'autre est la formation en
papier ou le traitement de la pate est passée en continu au moule / fils et forment des feuillets
(Pokhrel & Viraraghvan, 2004). Donc, la pate a un long chemin a parcourir a travers la machine
a papier. Annexe 1.
Le résumé de ces étapes est le suivant:

La préparation de la pate et le raffinage, destiné a favoriser I’enchevétrement des fibres.

Les circuits de téte de machine : la pate est épurée, dilué et désaérée. Par le biais de la « caisse de
téte », la pate est distribuée sous forme de « jet » sur une toile appelée « table de formation », les
fibres s’alignent sur la toile, facilitant la formation de la feuille et son égouttage.

Les presses : la feuille est comprimée entre deux cylindres absorbants.

La sécherie : la feuille est maintenue contre des tombeurs de fonte « sécheurs ».

L’enduction : la surface de feuille est recouverte de matieres améliorant ses propriétés.

Les appréts : le papier est « lissé » par compression. On le dit alors « apprété » ou « satiné ».

La finition : la feuille est enroulée, puis découpée en « rames » de 500 feuilles, ou refendue en
bobines plus petites. Le papier est prét a étre expédié aux clients.

Les contrdles : une chambre automatisée vérifie a tout instant le débit, la pression et la résistance

1.2.3. Fabrication du papier a partir des papiers de récupération : le recyclage du papier
1.2.3.1.Boucle traditionnelle du recyclage du papier

L’organigramme de la Figure 9, illustre la boucle traditionnelle du recyclage du papier.
Des essais en laboratoire indiquent que les fibres de papier peuvent étre recyclées sept fois, avant
qu’elles ne deviennent trop courtes pour étre transformées en papier (CEEPC, 2009).
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Organigramme du recyclage du papier
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Figure 9. Boucle traditionnelle du recyclage du papier Source: (CEEPC, 2009).

1.2.3.2.Importances et limites de recyclage du papier
L’utilisation de papier de récupération en tant que matiére premiére implique moins de
substances chimiques que le papier fabriqué a partir de fibres vierges (CAR/PP, 2005).

Le tableau suivant illustre les conséquences en termes d’économies en matieres premieres.
Cependant tous les vieux papiers ne sont pas recyclables. Les vieux papiers souillés sont

au préalable éliminés par les recupérateurs et ne sont donc pas recyclées (papiers peints...)

Tableau 3. Consommations typiques liées a la fabrication de papier a partir de pate vierge ou de récupération. (TEP
: Tonne équivalent pétrole).

papier usagé

Pour fabriquer Matiére Consommation | Consommation | Production
d'une tonne de | premiére d'eau d'énergie de déchets
papier
Papier de —— —
fibre vierge, - o
pate
chimique 35m?

14 arbres 5m’ y 1 0k

580 ke . g i) i

K. N :\‘I -

Papier Ja 'Q* Zﬂ
recyclé T

i 5 3.600 kw/h

1.250-1.400 kg 8m 0.15 tep 100 kg
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1.2.4. Recyclage du papier en Algérie : présentation de I’unité de I’étude« LINER »

Il est bien entendu que chaque usine de recyclage est différente, car elle est construite
pour traiter les divers types de papier récupéré qu’il lui faut pour fabriquer un produit papier neuf
(CEEPC, 2009).

Tonic emballage est le groupe Algérien leader de la production des papiers. Il comporte
11 unités principales entre le recyclage du papier et I’impression. Pour ses besoins en matiere
premiére, le Complexe de Fabrication de Papier Tissu et Papier pour Onduler' (OQUATE) a été
mis en fonctionnement en 2005. Déployé sur 25 hectares. Ce dernier comporte deux
lignes completes de production de la toute derniere technologie.

- La premiere ligne investie dans la fabrication du papier tissu a base de vieux papiers de
récupération, offre une gamme variée de produits: papier mouchoir, nappe, papier
hygiénique, papier MG (face glacée). D'une technologie finlandaise, qu'on doit au géant
mondial Metso Paper, l'usine a8 OUATE livrée clé en main est de nature a produire 28 000
tonnes par an de papier tissu, soit 80 tonnes par jour a base de 100% de papier recyclé et de
pate noble pour le papier facial. L'usine est fournie avec une station de désencrage et de deux
stades de blanchiment. METSO

- La deuxieme ligne de construction suédoise Metso Como nommé « LINER » destinée pour
la fabrication du papier pour ondulé, est d'une capacité de 400 tonnes par jour. Elle fabrique
du papier kraft, du Test Liner, du Fluting, du White Top. Notre lieu d’étude est le LINER.

L’usine (OUATE) a la taille d'un vrai complexe papetier dotée d'une station de traitement des

eaux usées de 2000 m*/J, d'une unité de dessalement d'eau de mer de 5000 m*/J et d'une centrale

de production dénergie de 23 MW. L'usine compte sur un vaste réseau de récupération réparti
sur I'ensemble du territoire national visant un objectif de 22 .10° tonnes de déchets récupérés par
an. Ce qui représente un taux de 38%, qui va s‘ajouter au taux national de 10 %.

L’atelier de fabrication de pate (LINER) assure la production annuelle de plus de 20 740 tonnes

de pate a partir de 29 128 tonnes de Déchet de papier récupéré consommeé en 2008.

Le mécanisme de recyclage du papier est généralement le méme dans toutes les usines.
Le papier récupéré est versé dans un palpeur qui sert de laveuse géante. Les matiéres étrangeres,
telles que le verre et le métal, sont éliminées a travers une série d’étapes de nettoyage et de
filtrage. Les fibres de papier arrivent ensuite dans un crible rapidement secoué, pour former du
papier ou du carton. Le reste du mécanisme consiste a supprimer 1’humidité du papier ou du
carton, qui est ensuite étalé sur de grands rouleaux ou decoupé en grandes feuilles et étre
converti en produits papier (CEEPC, 2009).

L’organigramme de la Figure 10 illustre les grandes étapes du recyclage dans 1’unité
étudié. En effet les principales étapes de la chaine de fabrication sont :

e Mise en pate se fait en deux phases, une premiére phase d’élimination du métal et du sable
pendant le processus de la préparation de la pate mécanique. La deuxieme phase consiste en
I’élimination du sable avec 1’ajout des colorants et 1’amidon durant le processus de la
préparation de la pate chimique.

e Epaississage et la fabrication du papier a carton ondulé ou la caisse de téte envoie la pate a la
toile de la table de formation (longueur de 30m), une partie de 1’eau est alors extraite par
gravité ou aspiration. La feuille de papier traverse ensuite 1’atelier des presses dans lequel le
papier est écrasé entre des rouleaux entourés de feutres ce qui favorise 1’élimination de 1’eau.

! Ondulé. Type de cartons qui est plus rigide par ses ondulations.
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e Sécherie constitue la derniere étape de la chaine de fabrication classique du papier. Viennent
ensuite s’ajouter les étapes de pré-couchage et de couchage qui consistent a enduire la feuille
d’une sauce. Le papier est ensuite enroulé en bobine-mére par 1’enrouleuse.

Papier cannelure
(OCC) récupére

\ 2

Réservoirs d’eau [

de dilution '_" Mise}\grr“\géter ‘

Réservoir

P Tri préliminaire Press= arebout

=

Réservoir

<

Tamisage

. o

Réservoir de Pite

<

Réservoirs a
—

Epaississage Tamis eau blanche

-

e Disperseur

Réservoir de pate

v

Raffinage

Réservoir de pate

i

Cartonnerie

Figure 10. Organigramme du procédé de fabrication de la pate a carton ondulé.
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Figure 11. Devenir des eaux blanches et provenance de I’effluent.

e La circulation et la récupération de I’eau: Au cours de la chaine de fabrication, une
importante quantit¢ d’eau est récupérée. Une partie est recyclée au sein de la chaine de
fabrication principalement pour la préparation de la suspension fibreuse, 1’autre partie est
envoyée vers la station de traitement (Figure 11).

Les machines de la chaine de fabrication, et les différentes produits de 1’unité sont en Annexe 1.

1.3. Problémes liés a ’industrie du papier

Selon, Makris et Banerjee (2002), les rejets polluants de l'industrie des pates et papiers
influent sur tous les aspects de I'environnement, comme I'eau, l'air et le sol.
Les principaux déchets générés par I’industrie de papier sont présentés ci dessous.

1.3.1. Déchets Solides

Les principaux contributeurs des déchets solides dans les pates et papier, sont: les
bambous, les poussieres de bois, des boues, les cendres de charbon, la chaux et les cendres de
boues (Ashok, 2004).
Les composes organiques contenant du carbone, de I’hydrogéne et du chlore sont souvent oxydés
sous haute température de combustion. Autres substances toxigques potentiellement incinéres :
soufre, arsenic, chrome, mercure et plomb. Ces émissions se composent de produits issues d’une
combustion incompléte, échappant des métaux lourds, et de nouvelles combinaisons de matieres
a la suite du processus de gravure par exemple.
1.3.2. Emissions de gaz

La pollution de l'air provenant de 1I’industrie n’est pas bien étudiée. Les émissions
aeriennes ne sont pas surveillées. Parmi ces émissions, on trouve le dioxyde de carbone, le
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dioxyde de soufre le sulfure d'hydrogéne, les composes organiques volatils, le chlore, le
chloroforme, et le dioxyde de chlore.

Les émissions provenant de la méthode de sulfate & la fabrication de la pate contenant des gaz
malodorants, tels que les mercaptans et I'nydrogéne de sulfite. Par conséquence, des problemes
de l'odeur existent dans toutes les usines.

Les rejets aériens des usines de pates contiennent des perturbateurs d’hormones et produits
chimiques cancérigenes, tels que phénols chlorés, les hydrocarbures aromatiques polycycliques,
et les composés organiques volatiles.

1.3.3. Effluents

Selon Ashok (2004), Les effluents de l'usine contiennent de nombreux produits
chimiques issus du processus potentiellement dangereux, tels la réaction du bois, des produits
chimiques de blanchiment, des composés chlorés (substances dissoutes) et des fibres et des
composés organiques (matiéres en suspension).

La Figure 12, résume les principales sources de pollution d’une industrie papetic¢re. Elle
présente les différents matériaux impliqués dans la fabrication du papier et les types de matiéres
rejetées. Ce schéma met en évidence 1’extréme variabilité en composition de 1’effluent dépendant
fortement des matiéres premiéres (bois, papier recyclé, etc....), du procédé de fabrication (huiles,
corrosion) et des additifs.

Additifs

Remplisseurs

Renfort
Energie Eau Blanchisseurs

Electricité Pour le refroidissement Encres

Huile, gaz, charbon Pour la fabrication Anti-mousse
Agents de dispersion et surfactants
Biocides pour I'eau d'amrivée
Produits d'antimoisissure pour
I’eau de fabrication

v

Matiéres premiéres

Bois
Papier recyclé T—— INDUSTRIE PAPETIERE ——> Papier
Bambou, roseau, ...

Rejets dans I'air Rejets dans I'eau de fabrication || Rejets solides
NOx, SO, CO, CO, Matiéres organiques Cendres
Composés de soufre Produits d’extraction du bois (acides Rebuts
réduit résineux)

Cov Composés organiques chlorinés
N, P, minéraux, sels
Matiéres en suspension
Métaux

Figure 12. Matériaux impliqués dans la fabrication du papier et matiéres rejetées (Lacorte et al., 2003).
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1.4. Effluents de I’industrie de pates et papiers

Selon, Ahmad et al. (2006), les eaux usées peuvent causer des dommages considérables a
la réception si les eaux ont été déversées sans traitement. Elles sont lourdement chargées de
lignosulforiques chlorés, d’acide résinique ; de phénols et d’hydrocarbures aliphatiques et
aromatiques, qui peuvent avoir un impact considérable sur l'environnement. Pokhrel et
Viraraghvan (2004), ont affirmé que I’effluent issu de I’industrie cause des problémes de la
couleur, et la perte de la beauté esthétique dans I'environnement causant la mort de zooplancton
et des poissons. Bassompierre, (2007), avance que les principaux éléments polluants des
effluents papetiers sont les fibres, les résines et composés dissous du bois (la lignine) ainsi que
les charges (kaolin, talc, carbonate de calcium, dioxyde de titane, latex, azurants, colorants).

D’un point de vue chimique, les additifs insérés lors du procédé de fabrication sont
principalement de 1’amidon modifié, des minéraux organiques, des polymeéres synthétiques,
etc... Ces additifs sont présents en quantité importante dans les eaux de rejet. De nombreux
minéraux et composes métalliques sont également présents au sein des effluents, ils proviennent
principalement du bois, de la corrosion de 1I’équipement et des composes chimiques utilisés. Les
composés les plus couramment rencontrés sont le calcium, le sodium, 1’aluminium, le
manganése, le magnésium, le fer et le potassium.

Selon Ashok, (2004), Les effluents solides sont de couleur brune foncée, dans un milieu

alcalin ; et a pH élevé possede une appréciable demande biologique en oxygéne (DBO), haute
demande chimique en oxygene (DCO) et solides en suspension. La charge de DCO peut varier
de 25 a 125 kg / tonne de pate. Les effluents combinés a des traitements de chloration et de
I'nypochlorite contenant des composés du chlore produisent des composées organochlorées qui
sont une grande préoccupation dans l'industrie des pates et papiers pour les deux dernieres
décennies. Ces composés sont produits par des réactions entre la lignine résiduelle présente dans
la fibre de bois et le chlore utilisé pour le blanchiment.
En effet, ces effluents causent des dommages considérables lorsqu’ils sont rejetés non traités. |l
en résulte ’obtention des niveaux éleves de demande biologique en oxygene (DBO), de la
demande chimique en oxygene (DCO), des composés chlorés (mesurés en tant que AOX), les
solides en suspension (principalement des fibres), acides gras, des tanins, des acides résiniques,
la lignine et ses dérivés, du soufre et les composés de soufre, etc... (Ali et Sreekrishnan, 2001;
Thakur, 2004; Aksu et Goénen, 2004).

1.4.1. Impact de I’effluent sur I’environnement

Les usines de pate a papier sont de voraces usagers d'eau. Leur consommation d'eau
douce pouvant nuire gravement aux habitats a proximité des usines, et de réduire les niveaux
d'eau nécessaire pour les poissons, et de modifier la température de I'eau. Une estimation du
chlore conventionnelle de blanchiment a la pate kraft a donné environ 100 a 300 g de composés
phénoliques chlorés par tonne de pate. Suite a la chlorination des masses d'eau les effluents
produisent des différents composés chimiques dans les sédiments. Selon Tambosi, et al., (2006)
plus de 250 produits chimiques ont ,par exemple, été référencés au sein de ces effluents.

Le Chlorate est encore un autre polluant, qui a récemment a suscité une préoccupation
écologique. Les effluents d’usine de 1’industrie de papier et apres le processus de blanchiment,
trés colorés en raison de la dégradation de la lignine des produits polymeres, et contiennent des

16



Papier: Industrie et Traitement des EffJUENES .......cccooeeeieeiie i iie it eee e eeeeee e e e eee .. Partiel, Chapitrel.

chlorés aromatiques. Les Composés aromatiques chlorés sont présents dans I'ensemble de
I'écosysteme, dans l'air, I'eau et du sol et la nourriture que les humains et les animaux mangent.
L’effluent, méme aprés dilution peut avoir des effets néfastes sur la reproduction et le
comportement des organismes aquatiques.

Aprés blanchiment, I'impact des effluents des usines de pates sur la santé humaine n'a pas
été complétement établie, les composés des effluents les plus dangereux sont : les phénols, les
dioxines et les furannes. Mandal et Bandana (1996) a rendu les impacts sur la santé comme la
diarrhée, des vomissements, des maux de téte, nausées et irritation des yeux des enfants et des
travailleurs en raison des effluents industriel jeté a I’environnement.

Les effluents altérent la reproduction de zooplancton, d'invertébrés et de crustacés. Il
provoque aussi des dommages génétiques et atteint les réactions du systeme immunitaire des
poissons. De nombreux auteurs ont signalé la présence de substances toxiques polluants dans les
poissons ou des effets toxiques sur les poissons comme les effets respiratoires, l'activité des
oxygenases a fonction mixte, mutagénicité et toxicité, des dommages au foie, ou génotoxiques
effets letaux et des effets sur les poissons exposés aux effluents du papiers (Owens et al., 1994;
Vass et al., 1996; Schnell et al., 2000b; Lindstrom-AGED et al., 1998; Leppanen et Oikari, 1999;
Johnsen et al. 1998; Erisction et Larsson, 2000).

1.5. Traitement des effluents de pates et papiers

Les traitements appliqués aux effluents industriels sont en fonction des caractéristiques de
I’effluent : nature de la pollution, concentration, charge (masse de polluant rejeté par unité de
temps) et de la sensibilité du milieu récepteur (milieu naturel, station de traitement biologique ou
physico- chimique, ...).

L’objectif est d’amener ces eaux usées industrielles a un niveau de qualité conforme aux
conventions de rejet avec la station de traitement collective ou aux prescriptions réglementaires.
Les traitements applicables peuvent étre classés en quatre catégories principales :

1.5.1. Traitements physiques (Le pré-traitement)

Ils consistent en des opérations physiques ou mécaniques. Exemple :
Le dégrillage : permet d’éliminer les éléments grossiers grace a des grilles, dessablage
¢limination par décantation des éléments les plus lourds, déshuilage, dilacération ...
Le dessablage : pour prévenir les dép6ts dans les canalisations, protéger les organes mécaniques
(pompes) contre 1’abrasion et éviter de perturber les autres étapes de traitement. Les sables,
recueillis généralement par raclage en fond de bassin, sont recyclés.
Le dégraissage-déshuilage : pour éviter I’encrassement de la station par des corps gras. Effectuée
dans le méme bassin que 1’étape de dessablage, la récupération des graisses et huiles se fait en
surface. Les composes collectés seront alors incinérés (cas du traitement d’un effluent urbain) ou
recyclés pour la fabrication de savons ou détergents (cas de certains effluents industriels) en
fonction de leur qualité.

1.5.2. Traitements chimiques(Le traitement primaire)

Ils consistent a additionner a 1’effluent un réactif chimique permettant de transformer une
substance defavorable en un composé inoffensif ou de le piéger dans un composé facilement
éliminable. Le réactifs utilisés sont adaptés a la nature de chaque substance toxique a neutraliser
(CRES, 2005 ; Bassompierre, 2007).
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1.5.3. Traitements biologiques (Le traitement secondaire)

Procédés utilisant des organismes vivants (bactéries) pour dégrader les matieres
organiques. Les impuretés doivent étre biodégradables et ne pas contenir de toxiques.
L'épuration biologique reproduit dans des réacteurs spécifiques un phénomene qui se serait
déroulé naturellement dans les rivieres. A lissue de ce processus, les bactéries constituent les
“boues” qui devront étre séparées de l'eau épurée. Suivant la technologie utilisée, ces cultures
bactériennes peuvent étre libres (boues activées) ou fixées (lits bactériens et biofiltres).

1.5.4. Traitements électriques (Les traitements tertiaires)

Procédés basés sur l’utilisation de I’énergie ¢électrique. Exemples de techniques :
électrolyse, électrocoagulation, ultrafiltration, évaporation avec pompe a chaleur ... Ces
méthodes de traitement sont souvent complémentaires. Selon 1’ordre dans lequel elles sont
appliquées on parle de prétraitement, traitement primaire, traitement secondaire, traitement
tertiaire ou affinage. (CRES, 2005).

En papeteries les métaux, des composés organiques non-biodégradables ou encore des
odeurs apparues durant le traitement secondaire, sont généralement éliminés par un traitement
tertiaire tel que ozonation, coagulation / floculation, filtration par membrane ou encore
adsorption (carbone activé ou échange d’ions). Leur rendement est en général trés satisfaisant
puisque ces procédés permettent d’abattre de 75 a 95% de la DCO restante apres le traitement
secondaire, jusqu’a 97% des composés aromatiques et 98% de la couleur (Kwon et al., 2004 ;
Temmink & Grolle, 2005).

1.5.5. Traitement des boues

Les techniques actuelles d’épuration des eaux usées domestiques ou industrielles, ainsi
que les seuils de rejet de plus en plus exigeants et les quantités a traiter de plus en plus grandes,
entrainent, au cours des différentes phases de traitement, une importante production de boues.
Les boues contiennent en général 95 % a 98 % d’eau. Les traitements imposés aux boues
s’effectuent classiquement en différentes étapes : épaississement, digestion anaérobie,
déshydratation, séchage et valorisation. La valorisation est soit agricole (épandage direct ou
compostage), soit énergétique (incinération, digestion anaérobie) (Bassompierre, 2007).

La Figure 13, résume les différentes modes de traitement.

En dernier lieux, Ashok (2004) a affirmé qu’une large gamme de techniques de
traitement de ce type d’eaux est aujourd’hui disponible, incluant des procédés biologiques pour
la nitrification, la dénitrification et I’élimination du phosphore aussi bien qu’une gamme de
procédés physico-chimiques impliquant un ajout de produits chimiques. Les procédés physico-
chimiques les plus connus sont la filtration, 1’échange d’ions, la précipitation chimique,
I’oxydation chimique, 1’adsorption sur charbon activé, 1’ultrafiltration, 1’osmose inverse,
I’¢lectrodialyse et la distillation. D’autres procédés utilisant des techniques ¢électrochimiques ont
été développés mais ne sont pas encore appliqués a I’échelle industrielle.

Une nouvelle technologie a été mise au point il y a de cela quelques années et est utilisée
dans des stations de traitement d’eaux usées en Europe et dans quelques villes américaines. Ce
procédé est connu sous le nom d’¢électrocoagulation (EC).

18



Papier: Industrie et Traitement des EffIUENTS .......coooeiii it oo e e oo eee e e e e e e ennn. o Partiel. Chapitrel .

EAUX USEES '

Prétraitement
Nature Procédés Matiéres éliminées
Dégrillage Déchets volumineux Jr s ’[;c.l;z;r‘g;‘ o5
Physique Dessablage Sables we=p- | Incinération i
Déshuilage Graisses et huiles \, Recyclage /
Eaux usées aprés prétraitement
Traitement primaire
Nature Procédés Abattement
Décantati turell TAES
ation naturelle
Lo Flonatiol oo
n
chimique ) ! o DCO Boues
Décantation assistée primatres
Azote
Eaux usées aprés traitement I
Traitement secondaire Tralietnént dis bowes
Nature Procédés Abattement Epaississement
Boues activées DBO Boues Déshydratation

Lagunage DCO secondaires Séchage
Biologique Lit bactérien MES (Colloides) ; Compostage
biodisque Azote Digestion anaérobie
ey Incinération
anaérobie Phosphates Epandage
Eaux usées aprés traitement I1

= Boues
Traitement tertiaire Nt
Nature Procédés Abattement
Coagulati
Physico- e .lon Micropolluants et
i Floculation
chimique : 3 collofdes restants
.............. ... .Decantaion
Echange d'ions

EAUX EPUREES el

o Ozonation Désinfection
Chimique )
Chloration Phosphates
Précipitation
Milieu naturel Q

Figure 13. Etapes d’une filiére de traitement des eaux (Hadj-Sadok, 1999).
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CHAPITRE 2. ELECTROCOAGULATION

2.1. Procédés électrochimiques

L'électrochimie est I'étude des processus dynamiques ayant lieu prés ou loin de
I’électrode. Différentes manifestations se déroulent au niveau des électrodes telles que : transport
des réactifs (a quelques angstroms de I'électrode), transfert des électrons ou des réactifs,
adsorption des réactifs et des produits intermédiaires sur la surface, transport des produits loin de
I'électrode et les réactions de I'électrode elle-méme.

Plusieurs techniques électrochimiques ont été développées ainsi : électrocoagulation,
électrofloculation, électroflottation, électrodésinfection et électrodialyse.

Ces techniques sont efficacement appliquées aujourd’hui dans le domaine du traitement
des eaux. Elles sont considérées plus rentables pour débarrasser 1’eau d’une large gamme de
polluants, comme les métaux lourds, les solides en suspension, les produits organiques
émulsionnés et microorganismes de 1'eau. Elles sont basées sur I’utilisation de 1'¢lectricité et des
différentes types d'électrodes selon la technique préconisée (Yousuf & al., 2001 ; Duan & al.,
2003).

Darchen (2010), a donné une classification aux phénomeénes électrochimiques lié a
I’application non analytique de 1’électrochimie (Figure 14) certes, I’¢électrocoagulation
(I’¢lectrolyse) est un phénomene déterminant aux électrodes.

Applications non analytiques de I’électrochimie

, Reacfln? Sins roaction P’henmjlene ,Pherlc’lmerle
électrochimiques déterminant déterminant en
confondues électrochimique aux électrodes solution

- Co-génération
courant et
chaleur

- Dépdts - Condensateur a E|ec1’r‘OCOClgU|Clﬁ0n - Electrodialyses

« :]]::lr:l:r] :}]1:;: » é]CL(LI:]P[])l; ]:i[::ll:(]ll::e - Electroporation
- Dissolution - Electromouillage - Corrosion -Chauffage

- Cémentation Electrochromisme -Déshydratation

Figure 14. Présentation des différents procédés électrochimiques (Darchen, 2010).

Bennajah (2007), ajoute que I’importance de 1’électrocoagulation s’est accrue du fait de
son efficacité, généralement supérieures aux autres techniques, pour éliminer les différentes
formes de pollution, répertoriées par les indicateurs suivants:

- DCO : Demande chimique en oxygene, - DBO : Demande biologique en oxygéne,

- COT : Carbone organique total, - MES : Matieres en suspensions, - TDS : Taux de solides
dissous, - TAC : Titre alcalimétrique complet, - Les métaux lourds, - ABS : Coloration liée a
I’absorbance de I’effluent.
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2.2. Historique de I’électrocoagulation

L’électrocoagulation est une technique de traitement développé avant le 20°™ siécle.

Au début, Un pilote a été construit a Londres en 1889 pour traiter de I’cau de mer par
électrolyse, puis, les travaux de Harries en 1909 et celle de Matteson et al., en 1940, ont permis
I’introduction du fer et I’aluminium pour la premiére fois pour le traitement des eaux usées et de
comprendre le principe de la dissolution chimique et le fonctionnement des hydroxydes produits
ainsi que la coagulation et la floculation pour la purification de 1’eau (cité par Debillement,
1996 ; Moreno et al.,2007). D’une part, I’électrocoagulation a été utilisée pendant toutes ces
années sans un succes véritable et d’autre part, sans qu’elle ne soit acceptée par les populations
et les industriels.

Cependant, le développement de la l1égislation concernant les rejets d’eaux polluées en
milieu naturel, ainsi que I’avancement des recherches dans les différents procédes
¢lectrochimiques ont dans les années 80, réactualisé 1’électrocoagulation qui a alors connu un
regain d’intérét ces derni€res années. Son utilisation s’est accrue et bon nombre d’industriels font
appel a elle pour le traitement de leurs effluents. La technologie a été optimisée pour minimiser
la consommation énergétique et pour augmenter 1’efficacité du traitement.

L’efficacité de 1’électrocoagulation a été démontrée sur divers polluants. Elle est efficace
dans le traitement des métaux lourds (Pb et Cd), des anions (CN™ et PO,¥), les non métaux (le
phosphore, les composées organiques DBO, MES, les minéraux et colorants organiques)
(Moreno et al., 2007).

2.3. Principe d’¢électrocoagulation

L’¢lectrocoagulation est une méthode de traitement des eaux basées sur le principe de la
dissolution électrochimique d’un métal sacrificiel. Il s’agit, d’imposer un courant (ou potentiel)
entre deux électrodes (Fer ou Aluminium en générale) immergées dans un électrolyte contenu
dans un réacteur pour générer, in situ, des ions (Fe?*; Fe**: AI**) susceptibles de produire un
coagulant en solution et de provoquer une coagulation-floculation des polluants que I’on
souhaite éliminer.

Zongo (2009), confirme les travaux de Rovel, de 1947, et constate que I’action directe d’un
champ ¢€lectrique sur une eau résiduaire permet de créer des conditions d’une bonne coagulation-
floculation. En effet, le champ électrique permet de créer, d’une part, un gradient de vitesse
affectant toutes les particules chargées notamment les ions et les colloides facilitant ainsi leur
rencontre (Debillemont, 1996) et, d’autre part, en utilisant les anodes de fer et d’aluminium, on
arrive a faire passer en solution des quantités contrélables d’ions métalliques indispensables a la
création de flocs de taille suffisante.

Ainsi, la séparation de la masse aqueuse est réalisée par flottation ou par décantation.

En effet, Au cours du traitement, plusieurs processus électrochimiques, physicochimiques

et chimiques peuvent étre observeés :

- I'électrophorese (déplacement de particules chargées sous I'effet du champ électrique);

- la réduction cathodique et chimique des composés organiques et inorganiques ainsi que la
formation de depdts meétalliques a la cathode.

- les interactions chimiques entre les ions Fe*? (ou Al*®) générés par dissolution anodique, et
les anions présents dans les eaux usées (sulfures, phosphates, etc.), lesquelles entrainent la
formation de composés insolubles;
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- la flottation de particules solides et d'impuretés dissoutes dues a la présence de bulles de gaz
d'hydrogene (H) générées a la cathode;

- l'adsorption des polluants a la surface des hydroxydes ferreux (ou des hydroxydes
daluminium), lesquels posseédent une forte capacité d'adsorption (Bureau, 2004).

Actuellement, 1’¢lectrocoagulation est considérée comme un procédé complexe avec une

multitude de mécanismes synergiques concourant au traitement de la pollution. Divers auteurs

ont pu identifier trois catégories de mécanismes en électrocoagulation (Figure.15).

-les phénomeénes électrochimiques,- la coagulation et la floculation - ’hydrodynamique (Holt et

al.2002 ; Martinez, 2007)
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Figure 15. Shémas du principe de 1’éléctrocoagulation a et b (Holt, 2002 ; Martinez, 2007).

Egalement en électrocoagulation, les anodes et les cathodes utilisées peuvent avoir

différentes configurations. Elles peuvent se présenter sous forme de plaques, de boules, de
sphéres a lit fluidisé, de fil, de tige et de tube.
Ces électrodes peuvent étre constituées de divers métaux qui sont choisis de maniere a optimiser
le procédé de traitement. Les deux métaux communément utilisés sont le fer et I’aluminium
(Kobya et al., 2003). Enfin, Le procédé d’électrocoagulation peut étre utilisé seul ou en série
avec d’autres procédés dans une chaine de traitement des eaux.

2.4. Différents matériaux utilisés pour les électrodes
Les électrodes les plus utilisées sont celles en fer et en aluminium. Cependant des
essais ont ét¢ conduits sur d’autres types d’électrode. Le tableau 4, illustre quelques couples

d’anode/cathode qui sont utilisés en électrocoagulation.

Tableau 4. Matériaux d’électrodes utilisés en électrocoagulation.

Electrodes utilisées

Références

Anode en plomb et cathode en acier inox
Titane/ Platine et Ti/Pt/Ir
Fe/Fe
Fe/Al ou Al/Fe

Ti/Acier
Al/Al

Vik et al. (1984)
Garrote et al. (1995)
Hansen et al. (2006)
Kobaya et al. (2006)

Jordao et al. (1997)
(Holt,et al. 2005).
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2.5. Mécanismes réactionnels de I’électrocoagulation

Les mécanismes d’élimination d’ions par électrocoagulation sont expliqués avec deux
exemples spécifiques entrainant aluminium et fer. En effet, Un courant passe a travers une
électrode métallique générant les deux processus suivants (Holt, et al, 1999).

- Oxydant le métal (M) en son cation (M™) selon :

oxydation
el A T - PP TTTRRTRPR  § |

- Simultanément, I’eau est réduite en gaz d’hydrogeéne et I’ion hydroxyle selon :

réduction

2Hp0 + 2™ ——— 20H™ 4 Hy ers oo e eee eee oo et eee oo e e eee oo e eee eee oo mee ane om0 (2)

2.5.1. Aluminium

La dissolution électrolytique de 1’anode d’aluminium produit I’espéce monomérique
cationique telle que AI** et AI(OH)," & faible pH, qui & des valeurs de pH convenables sont
transformées au début en Al(OH)3) et finalement polymérisées en Al,(OH)s, selon les réactions
suivantes (Yousuf, et al.,2001) :

- Anode
AL > AP B0 ettt (3).
AP+ 3H,0 — Al (OH)3i5) + BH oo (4).
NAL (OH)3(5) = Al (OH)30 weocvvreveeieeeesses e (5).
- Cathode
2H" + 2" — Ha (g) e (6).
- Total
2 Al + 6 HyO— 2 AL (OH)3(5) + 3Haucouociecieeceeeieseesee s 7).

Cependant, selon Murugunanthan et al. (2004), une multitude de complexes anioniques et
cationiques ont été trouves:

Les monocomplexes: Al (OH)**, Al (OH),", Al (OH)4
Les polycomplexes: Al, (OH),**, Al, (OH)**, Alg (OH)15°", Al13(OH)ss>"

Les espéces amorphes et trés peu solubles telles que AI(OH)s, Al,O3

Le diagramme de la figure 16, présente les fractions molaires des produits d’hydrolyse
d’ Aluminium dissous en fonction de pH.
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Figure 16. Fractions molaires de produits d’hydrolyse d’Al dissous en fonction de pH (Duan et Gregory 2003)

25.2. Fer
Le fer sous oxydation dans un systeme électrolytique produit 1’hydroxyde de fer,
Fe(OH),, ou n = 2 ou 3. Deux mécanismes ont été proposés pour la production de Fe(OH),

(Yousuf et al.,2001)

m Mécanisme 1.
e Anode

AFeiy — AFE™ 4 88 oo, (8).

4Fe® + 10H,0 + O — 4Fe (OH)a) + 8H' ..o (9).
e Cathode

BH 4 88 5 AH o oo (10).
e Total

4Fe) + 10H20 + Oz — 4Fe (OH)ais) + 4Ho e, (12).

m Mécanisme 2:
e Anode

Fe) — FET + 207 o, (12).

FE 4+ 20H = F& (OH)2(5) «oeeeeeneeeeee e (13).
e Cathode

2HoO 4+ 26 — Ho 4 20H L o e (14).
e Total

Fe(s) + 2H,0 — Fe (OH)Z(S) F H e (15).

En outre, le Fe(OH)ns formé reste dans le courant agueux comme suspension
gélatineuse, qui peut enlever les polluants qui se trouvent dans d’eau et le H, produit comme une
conséquence de la réaction redox, peut enlever les matié¢res organiques dissoutes ou n’importe
quelles matiéres en suspension par flottation (Zongo, 2009).

Cependant, les ions Fe** peuvent subir une hydratation et suivant le pH de la solution, les
espéces Fe(OH)?*, Fe(OH),", et Fe(OH); peuvent étre présentes dans les milieux acides. Selon
Yousuf et al.(2001), les réactions entrainées sont:
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FE¥* + HaO — FE(OH) 2 4 2H" ..o (16).
Fe¥* + 2H,0 — Fe(OH) 2+ 2H o oo, (17).
Fe3* + 3H0 > Fe(OH) 3 + BH oo, (18).

Fraction molaire

pH

Figure 17. Fractions molaires de produits d’hydrolyse de fer dissous en fonction de pH (Duan et Gregory
2003).

Dans les milieux alcalins, les ions Fe(OH)s> et Fe(OH),™ peuvent également étre présents.
Il est, donc, tout a fait clair qu’électrocoagulation des espéces anioniques et cationiques soit
possible par usage de plaque en fer comme électrode sacrificielle (Yousuf, et al. 2001).

Le mécanisme dominant peut varier pendant le processus dynamique au fur et a mesure que
la réaction progresse. Et il peut certainement changer avec les changements des parametres
opératoires et des types de polluants.

Par ailleurs, plusieurs travaux portant sur les procédés d’EC ont montré que la séparation des
matieres agglomérées en solution a I’issue de I’adsorption des polluants, peut se réaliser de deux
facons :

- Par décantation (Hu et al., 2006 ; Yldiz et al., 2007).

- Par flottation (Hector et al., 2007 ; Essadki et al., 2007).

Généralement, la récupération des boues s’effectue en aval du réacteur électrochimique,
grace a un bassin de décantation (Ping et al., 2005). Il existe certaines applications ou la
récupération s’effectue dans le réacteur lui-méme (Henrik et al., 2006). Cela concerne, la plupart
du temps, des procédés congus pour réaliser a la fois I’EC et la décantation ou flottation. Cette
derniére, est assistée par une injection d’air comprimé, dans la majorité des cas.

2.6. Structure des électrodes employees

2.6.1. Géométrie des électrodes

La cellule électrochimique la plus simple est constituée d’électrodes planes verticales,
pleines ou encore en métal déployé. Cette derniére configuration permet une meilleure
turbulence dans le milieu. La turbulence est aussi améliorée par injection d’air ou par un lit
fluidisé (petites particules de remplissage isolantes), en plus du pompage de 1’électrolyte (Scott,
1995). L’utilisation d’une cellule a électrodes concentrique est aussi possible et est généralement
appliquée a la récupération de métaux précieux a petite échelle. Le métal est alors récupéré par
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simple grattage. Une autre possibilité est I’utilisation d’une cathode rotative. Ce systeme permet
une élimination efficace des métaux, mais de tels systemes provoquent des dépdts de poudre
métallique plutdt qu’un réel placage.

Des chercheurs ont remarqué que I’utilisation de cathodes poreuses permettait de diminuer
au tiers les codts de traitement pour un taux de destruction de 95%, a 250 mA/cm2 (JHA et
Weidner 1999). A 400 mA/cm2, les coits sont réduits d’un ordre de grandeur.

2.6.2. Connexions électriques

Différents types de connexion peuvent étre utilisées dans les cellules électrochimiques
(Pretorius et al. 1991). Les électrodes peuvent étre monopolaire branchées en serie ou en
parallele, ou encore bipolaires branchées en série. L’arrangement en série nécessite une plus
forte tension de cellule di a la plus grande résistance que doit traverser le courant. Toutefois, le
méme courant traverse toutes les électrodes. En arrangement parallele, le courant est divisé entre
les différentes séries d’électrodes. Le potentiel de cellule pour la circulation d’un courant donné
correspond donc a la résistance d’un seul couple d’¢lectrodes.

En pratique, les arrangements en série sont préférables puisqu’ils permettent d’utiliser un
plus faible courant et une forte différence de potentiel. En effet, il est plus économique de
convertir le courant alternatif du réseau en forte tension et faible courant qu’en faible tension et
fort courant. De plus, de forts courants occasionnent de forts champs magnétiques, néfastes dans
I’environnement du travailleur (Rajeshwar & Ibanez 1997).

Les différentes possibilités de connexion sont illustrées a la figure 18.

Figure 18. Arrangement des cellules et correspondance électrique. A) Monopolaire. B)
Monopolaire en série. C) Monopolaire en parallele. D) Bipolaire
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2.7. Matiére organique et fractionnement de DCO

La matiére organique dans les eaux résiduaires peut étre subdivisée en un certain nombre
de catégories. Le principe de fractionnement proposé par 'TAWQL est basé par rapport a la
vitesse de biodégradabilité du substrat.

Le substrat est divisé en trois parties : la DCO biodégradable, la DCO non biodégradable
(matériel inerte) et la biomasse (bactéries hétérotrophes et autotrophes).

La DCO biodégradable comporte une DCO rapidement biodégradable (Ss) et une DCO
lentement biodégradable (Xs).

La fraction de DCO rapidement biodégradable (Ss) est constituée sous forme soluble, de
molécules facilement assimilables, rapidement absorbées par les micro-organismes et
métabolisées en énergie de synthese ; par exemple les carbohydrates (glucose, fructose), les
amino-acides, les vitamines, quelques acides gras, etc. (STRICKER, 2000 ; SPERANDIO,
1998).

La fraction lentement biodégradable ou fraction particulaire organique, (Xs) est
constituée par des cellules plus complexes (plus difficiles a assimiler), et qui ont besoin de
I’hydrolyse pour étre absorbées et assimilées par les organismes. D’autre part, la partie non
biodégradable est divisée en DCO soluble inerte (Si) et DCO particulaire inerte (Xi). Il est admis
qu’aucune de ces fractions n’est affectée par I’action biologique dans le systeme de traitement.

La fraction de DCO soluble inerte (Si) arrive jusqu’au clarificateur. Elle évacuée dans
I’effluent traité. Elle peut étre éliminée du systéme dans le processus d’extraction des boues.

La biomasse active est divisée en biomasse hétérotrophe (Xbh) et en biomasse autotrophe
(Xba). Cette biomasse est perdue par décomposition et devient a son tour une fraction de substrat
lentement biodégradable (Xp).

La matiére organique est ainsi fractionnée en différentes parties dont les définitions se
distinguent selon leur réle dans la croissance de la biomasse (Porras, 2003).

Ce qui s'illustre la figure 19, la DCO totale sous trois formes : la forme substrat, la forme
inerte et la biomasse vivante (hétérotrophe et autotrophe). Ces trois formes se subdivisent a leur
tour et nous pouvons distinguer sept fractions dont la hiérarchie est présentée dans
I'organigramme ci dessous:

DCO
totale
I I
Substrat Inerte Vivante
[ I I |
Ss Xs Si Xi Xp Xbh Xba
rapidement lentement soluble particulaire produit de biomasse biomasse
biodégradable | | biodégradable inerte inerte décomposition | | hétérotrophe autotrophe
de la biomasse

Figure 19. Décomposition de la DCO en variables du modele IAWQ N°1(Porras, 2003).

Selon la littérature, nous retrouvons différentes valeurs concernant le fractionnement de
la DCO pour un effluent domestique :

! International Association Water Quality
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Tableau 5. Valeurs fréquentes dans la littérature du fractionnement de la DCO sur I’effluent brut. (Porras,

2003).
Auteurs Si Ss Xs Xi Xbh
% % % % %
SPERANDIO, 1998 10 25 45 10 10
HENZE, 1992 Xi+Si=
20 - - 15-20
20-25
JEPPSSON, - 9 81 - -
STRICKER, 2000 10 25 35 10 -
ROELEVELD,2002 8 11 47 34 -
KAPPELER, 1992, 10 7 60 8 15
13°C
KAPPELER, 1992, 12 8 55 10 15
15°C
KAPPELER, 20 11 53 9 7
1992(22°C)
IAWQ 10 25 45 15 -

2.8. Mécanisme d’¢électrocoagulation vis-a-vis de la matiére organique

L’oxydation électrochimique des matiéres organiques présentes dans les eaux résiduaires
constitue un phénomene complexe, du fait de la richesse du milieu en diverses substances et des
multiples réactions pouvant se produire simultanément au cours de 1’opération.

2.8.1. Phénomeéne chimique
Lors du procédé d’électrocoagulation, le coagulant est produit in situ par oxydation

¢lectrolytique du matériau de 1’anode (Holt et al., 2002 ; Casqueira et al., 2006), conduisant a

I’¢limination des matiéres organiques.

Ainsi Mollah et al, (2001) résument ce processus comme suie :

a- La formation des coagulants par 1’oxydation électrolytique de métaux sacrificiels

b- La déstabilisation des contaminants, des polluants, des matieres en suspension et la cassure
des émulsions.

c- L’agrégation des phases déstabilisées pour former les flocs.

Cette derniére étape peut étre réesumée par les sous étapes suivantes:

- Présence forte de la double couche diffuse autour des espéces chargées obtenues grace aux
interactions des ions métalliques provenant de la dissolution de 1’anode sacrificielle;

- Neutralisation des espéces ioniques presentes dans 1’eau par les cations;

- Formation de flocs comme le résultat de 1’agglomération des particules et des colloides
autour de ’espece coagulée (Zongo, 2009).
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Les mécanismes d’élimination des substances organiques dissoutes via précipitation et/ou
adsorption sur flocs sont évoqués par divers auteurs (Tsouris et al., 2001 ; Jiang et al., 2002).
Cependant il n’est pas toujours évident de déterminer le mécanisme impliqué.

2.8.2. Processus électrolytique
L’action du processus électrochimique sur la matiére organique conduit essentiellement
a son oxydation directe a la surface de I’anode et/ou a son oxydation indirecte en solution.

2.8.2.1.0xydation directe

Selon Labanowski (2004), lors d’une oxydation directe, la matiére organique est tout
d’abord adsorbée sur 1’anode puis transformée par une réaction de transfert d’électrons ou bien
détruite par des especes oxydantes adsorbées sur 1’électrode. Les mécanismes d’oxydation de la
matiere organique passe par une ¢électrolyse de ’eau a 1’anode produisant les radicaux
hydroxyles adsorbés :

Hy0 + MOy — > M O (OH) + HY 4 €7 ot i s e e et e et e e et et e e e e e e s (19)
Les radicaux hydroxyles adsorbés peuvent former de 1’oxygene actif chimiquement adsorbé :

M.0,(OH) ——— MOy, + Ht + e ..o ... .. ..(20)
La matiere organique est alors oxydée soit par les radlcaux hydroxyles soit par 1 oxygene actif
en CO; :

MO + M0, (OH) ———— M0, 4+ COz + YHT + 27 cs ces et et e e e e e e e e e e 2 (21)
McOyy1 + MO ———— MOy + MO — O e et s et et e v e e e e ee eeee ee ee ee ee s een eens (22)

2.8.2.2.0xydation indirecte

La mati¢re organique peut étre également oxydée via des processus d’oxydation
indirecte. En effet, suivant les conditions expérimentales et les électrodes utilisées, 1’oxydation
de I’eau peut induire la formation d’oxygéne et ensuite des radicaux tels que OH" et O ° qui
participent alors a I’oxydation de composés organiques pour former du CO, (Labanowski ,2004).

2.8.3. Impact sur la matiere organique

Afin de mieux comprendre la réactivité de la MO en électrocoagulation, de nombreux
auteurs ont cherché a définir les impacts du phénomene chimique et du process électrolytique sur
divers composés organiques. Ainsi que :
-Chen (2004), signale que le type d’¢électrode est déterminant dans le type de transformation subi
par la MO.
-Ciorba et al., (2000) rapportent que la matiére organique peut avoir des effets sur le
comportement électrochimique des électrodes notamment sur leur potentiel et par conséquent
sur les réactions d’oxydoréduction susceptibles d’exister.
-Murphy et al. (1992) et Johnson et al. (2000) précisent aussi I’importance d’une élévation de
température sur la rapidité de dégradation des composés organiques.
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2.9. Principaux résultats au traitement des effluents par électrocoagulation

2.9.1. Effluents organiques

La littérature décrit un grand nombre de procédés de traitement par électrocoagulation
alliant des montages différents, des matériaux d’électrodes variés et de divers effluents traités.
Irdemez e al. (2006) a utilisé des électrodes de fer et d’aluminium pour traiter le phosphate de
I’eau. Il a trouvé un abattement de 100% avec I’aluminium quelle que soit la concentration
initiale de phosphate et un abattement décroissant avec la concentration initiale de phosphate
lorsqu’on utilise les électrodes de fer.
Can et al. (2006), en comparant 1’électrocoagulation, la coagulation chimique et la combinaison
des deux sur un effluent textile, a trouvé une efficacité d’abattement de la DCO de 78% pour la
coagulation chimique, de 50% pour I’EC seule a 100 A/m2 pendant 10 min et de 79.5% dans le
cas du procédé combiné EC-PAC pendant 10 min.
Selon Camilleri (1980), Le traitement de rejet urbain par électrocoagulation-flottation a permis
d’avoir un abattement de 90% de MES, 80% de DBOS5, 80% de DCO, 25% d’azote, 90% de
phosphates, 80% de détergents. En effet, Drogui et al. (2007), indique que la plupart des résultats
confirment un abattement de plus de 80% de DCO, un bon traitement des matieres organiques,
inorganiques, les pathogenes, les matieres en suspensions et la turbidité. Zuo et al. (2008) ajoute
qu’une combinaison électrocoagulation et électroflottation (permettent méme d’avoir de ’eau
potable a la consommation par un traitement du fluor.
Cependant, l'utilisation de 1’électrocoagulation au lieu de electroprecipitation a prouvé son
efficacité a la fois a réduire la quantit¢ de chrome (a 10min), ainsi avec un maximum
d’abattement de 96% des polluants organiques présents dans les eaux usées (Kongjao et
al.,2008).

2.9.2. Effluents industriels des pates et papiers

Ugurlu et al. (2007), a indiqué que plus de 70% COD et de la lignine des effluents des
pates et papier ont été enleves par le biais de I'électrocoagulation. Ainsi, Mahesh et al. (2006), a
expérimenté le traitement de 1’effluent de 1'usine de pates et papiers par 1’électrocoagulation et
rapporté une élimination de la DCO de 91% avec la suppression compléte de couleurs.
Ben Mansour et al. (2007), a étudié le traitement des effluents industriels du papier par
coagulation suivie par électrofloatation et signalé plus de 95% de la suppression de la suspension
solides.
Parama et al (2009), a étudier le traitement des effluents industriels de la pate et du papier et la
faible biodégradabilité des effluents noiratre, et a indiquer que le traitement a l'aide
d'électrocoagulation été efficace. Les taux délimination maximum de la couleur ont été
enregistrés comme 92% et 84% pour les électrodes de fer et d”'aluminium respectivement. Les
maximums de la Réduction du DCO ont été enregistrés en tant que 95% et 89%.
Zaied et Bellakhal (2009), considere que le procédé de I'électrocoagulation est un moyen
efficace, rapide, technique économique pour le traitement de la liqueur noire résultant de
I'industrie du papier. Le traitement de la liqueur noire par électrocoagulation a conduit a des
capacités de suppression de 98% de la DCO, 92 % de polyphénols et de 99% de la couleur.
En outre, Wang, et al (2007), a rapporté que le pH et les densités de courant ont un effet
significatif sur le taux d’élimination DCO et de la couleur.
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2.10. Electrocoagulation et la coagulation chimique : Avantage et inconvénient

2.10.1. Différence principale entre électrocoagulation et la coagulation chimique

La comparaison entre la floculation-coagulation chimique et 1’électrocoagulation ; La
coagulation chimique ou la floculation/coagulation chimique a souvent été opposee a
I’€lectrocoagulation pour justifier le choix de 1’une ou de ’autre.

En rappelant que, Toute coagulation est I’agrégation des particules colloidales résultant d’une
diminution de la charge statique surfacique ou d’une liaison inter particules, conduisant ainsi a
un pontage des particules. Quand cela se fait par 1’ajout de produits chimiques, on parle de
coagulation chimique. L’électrocoagulation, elle, se base sur une production in situ de cations
métalliques par la dissolution d’électrodes sous I’effet d’un courant électrique.

Malgré cette ressemblance, le procédé d’électrocoagulation et la coagulation chimique different
par leur mécanisme.

Donc, la coagulation-floculation chimique consiste a ajouter des sels de métaux trivalents
ou d’autres substances chimiques dans les dispersions aqueuses afin d’assembler en agrégats
plus gros les particules dispersées dans I’effluent. Ces agrégats peuvent étre ensuite éliminés par
décantation, filtration ou sédimentation. Une large gamme de coagulants est utilisée:

- Les coagulants minéraux tels que Aly(SOy)3, AlCI3, FeSO,4, CaCOs3, MgO.

- Les coagulants organiques comme les polyacrilamides qui forment des polymeres qui
entrainent toutes les entités en suspension dans 1’eau pour former des flocs.

Selon le mode de coagulation-floculation, on distingue la coagulation-floculation par des

électrolytes et la coagulation-floculation par des polyélectrolytes (Degrémont, 2005).

Selon Darchen (2010), la principale différence est dans la capacité d’injection du
coagulant. (Figure, 20) en effet, 1’électrocoagulation génere des électrolytes pure sur toute la
surface de I’¢lectrode, tandis qu’en Coagulation au sel d’aluminium par exemple, avec une
solution a 1 M (soit 27 mg Al/ml : 1 kg Al,(SQO4)3,18H,0) génére que 40.5 g Al.

Electrocoagulation Coagulation

)

Transport o
grdce au
courant .
Surface d'injection du coagulant Point d'injection du coagulant

Figure 20. Principale différence entre 1’électrocoagulation et la coagulation chimique.

Nous pouvons aussi comparer la coagulation chimique (CC) et I’¢lectrocoagulation (EC)
de la fagon suivante (Holt et al. 2002) :
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- La coagulation chimique s’opére par ajout discontinu de coagulants alors que
I’électrocoagulation s’opére par ajout continu de cations métalliques et la concentration
de ce coagulant augmente avec le temps de traitement.

- Les polluants sont séparés differemment avec une décantation comme seule possibilité
pour la coagulation chimique et une possibilité de combinaison flottation/décantation
pour 1’¢électrocoagulation, ce qui rend d’ailleurs intéressante une étude comparative de la
turbidite.

- Le mode de traitement par électrocoagulation n’est pas modulable selon la nature des
polluants alors que pour des colloides tres fins, la coagulation chimique impose des
étapes plus lentes et des quantités de coagulants importantes.

- La coagulation chimique a des boues plus hydrophiles et moins denses qu’en
électrocoagulation.

2.10.2. Avantage de ’électrocoagulation

- Electrocoagulation requiert équipement simple et elle est facile & opérer avec latitude
opérationnelle suffisante pour manier la plupart de problemes rencontrés en fonctionnement.
les opérations d’exploitation/maintenance sont réduites et simples : installation automatisée,
le fonctionnement 24H/24H est rendu possible.

- Eau épurée par électrocoagulation donne une eau agréable (au goQt), limpide, incolore, et
inodore.

- Est une technique a petite production de boue. Larue et Vorobiev (2003), ont obtenu des
boues plus denses et moins hydrophiles. Cela rend la décantation et la flottation plus aisée et
diminue le volume des boues. Ces travaux ont montré une réduction du temps et des codts de
traitement des boues.

- Le processus d’électrocoagulation a I’avantage d’enlever les plus fines particules colloidales,
parce que le champ électrique appliqué les met en plus rapide mouvement, en consequence
facilitant la coagulation. Kannan et al. (2006) et Persin & Rumeau, (1989) ont prouvé
I'efficacité du procédé d'électrocoagulation pour des polluants colloidaux tres fins. Avec
d'autres procédés tel que la coagulation chimique, ces polluants imposent des étapes de
traitement plus lentes et des quantités de coagulant plus élevées.

- Le processus d’électrocoagulation évite 1’usage de produits chimiques, méme s’il semble
nécessaire d'augmenter légerement la salinité de l'effluent a traiter pour accroitre sa
conductivité électrique. Plusieurs études ont montré I’efficacité de I’EC sans aucune variation
de conductivité initiale du rejet a traiter, ce qui évite d'autres formes de traitement en aval.
Les travaux d’Essadki et al. (2007) ont confirmé cet avantage.

- Les bulles de gaz produites durant I’¢lectrolyse peuvent transporter le polluant vers le haut de
la solution ou il peut étre facilement concentré, collecté et éliminé.

- Les processus électrolytiques dans la cellule d’électrocoagulation sont électriquement
contrdlés avec pas de déplacement de piéces, nécessitant ainsi moins de maintenance.
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- L’EC permet un abattement important de virus et d’autres microorganismes par rapport a la
CC, vraisemblablement lié au fait du champ électrique (Zhu et al. 2005). Dans le cas
d’élimination partielle de virus par microfiltration, un prétraitement par ’EC permet d’avoir
une efficacité relative déja aux faibles concentrations de fer dissous comparé a la CC (Zhu et
al. 2005). En utilisant des électrodes en titane, Patermarakis et al. (1990) ont confirmés cet
effet bactéricide sans la formation de dérivés hypochloreux ou d'autres dérivés du chlore.

- La biodégradabilité des effluents traités par électrocoagulation est améliorée (Persin et
Rumeau, 1989). Ce perfectionnement est di a la non-toxicité de la forme d'aluminium
utilisée et a la faible salinité du milieu.

- L'électrocoagulation offre la possibilité de traiter des effluents par oxydation et réduction de
plusieurs composés dissous tel que les nitrites, les sulfures, les cyanures, les sulfites, les
chromates et les ions fluorures.

- Le temps de traitement semble étre plus controlable et réduit en EC qu’en CC. l'utilisation de
I'électrocoagulation permet de réduire le temps de traitement : ce procédé permet un grand
gain en compacité des installations et une possibilité d'automatisation (Bennajah, 2007).

2.10.3. Inconvénients de I’électrocoagulation

- Les inconvénients majeurs de I’EC concernent principalement, la conductivité souvent faible
de I’eau polluée et la formation des dépdts sur les électrodes. En effet, la conductivité du rejet
doit étre suffisante pour permettre le passage du courant sans consommation excessive
d’électricité (Yousuf et al, 2001 ; Mollah et al, 2004). Donc ; La nécessité d’avoir un effluent
conducteur commande 1’ajout d’électrolyte NaCl.

- Les «électrodes sacrificatoires » sont dissoutes en courants d’eau comme une conséquence
d’oxydation, et nécessitent d’étre régulierement remplacées.

- L’usage d’électricité peut étre colteux dans certains endroits. L’utilisation de I’énergie
électrique, assez colteuse, et le colt des électrodes consommables constituent un
désavantage pour le procédé d’EC (Zongo, 2009).

- Un imperméable film d’oxyde peut étre formé sur la cathode causant perte d’efficacité de
I’unité d’électrocoagulation. Il est aussi important de prévoir un nettoyage mécanique
périodique des électrodes a 1’aide de solutions acides. La formation et le dépdt de tartre sur

les électrodes représentent une part importante de la consommation électrique du procedé.

- Hydroxyde gelatineux peut tendre a se solubiliser dans certains cas.
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CHAPITRE 3. DIAGNOSTIC DE LA STATION D’EPURATION

3.1. Présentation de ’unité d’étude

L’objectif d’une station d’épuration est de concentrer la pollution contenue dans les eaux
usées sous forme d’un petit volume de résidus (les boues), et d’obtenir un effluent traité dont la
phase liquide répond a des normes bien précises avec des matiéres en suspension relativement
stabilisees et en faible quantité. La figure 21, présente une vue générale sur la situation de la
station d’épuration BIWATER au sein du complexe OUAT :

BIWATER

Figure 21. La situation de la STEP dans le complexe OUAT industrie (TONIC emballage).

Sur la base de cette figure, nous remarquons bien que 1’aménagement et 1’architecture du
complexe centrifuge vers la station d’épuration, indiquant qu’un réseau d’installation
hydraulique se trouve entre chaque unité et la station BIWATER. C’est le cceur de 1’usine, que
ce soit I’alimentation par eau fraiche ou le traitement de I’effluent industriel.
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3.2. Organisation du STEP (BIWATER)

Figure 22. Présentation des différentes chaines de traitement de I’eau et des boues.

- Leslégendes :

1-travaux d'admission ; 2-bassin d’arrivée ; 3-Bassin d'égalisation ; 4 -bassin de décantation
primaire ; 5-tour de refroidissement ; 6- le racleur.; 7-réservoir de déviation; 8-station de
pompage ; 9- les pompes des basins. ; 10-presse d’Andritz ; 11-Boue apres pressage. ; 12-Bassin
aerobie ; 13-réacteur aérobie ; 14-réservoir d'eau fraiche, 15-bassin de décantation secondaire ;
16-réservoir de stockage des boues. 17- unité LINER

3.3. Fonctionnement de la station d’épuration « Biwater »

3.3.1. Alimentation en effluent industriel

L’alimentation en effluent industriel est assurée a partir d’une seule canalisation issue de
I’usine LINER (17). Le débit de ce rejet est de 400m? /h.

3.3.2. Traitement de dégrossissage (prétraitement)

Il a pour objet de séparer les éléments susceptibles de géner les étapes ultérieures de
traitement. Dans notre cas, I’effluent qui sort est riche en mousse (couleur marron) et le reste de
sable et les débris de plastiques. De ce fait, les travaux d’admission (1) comprennent les
operations de dégrillage et de dessablage. Le bassin d’arrivée(2) qui joue le role d’un bassin
tampon de téte, permet par ailleurs d’éviter les variations de débit hydraulique on peut récupérer
une importante quantité de boues dont la stabilisation n’est que partielle a celle du traitement de
la phase liquide. La derniere étape du prétraitement est 1’homogénéisation de I’effluent dans le
bassin d’égalisation (3) a I’aide d’un systeme de pompage(9).

3.3.3. Traitement primaire

Ce traitement est une séparation physique, liquide-solide, dont I’objectif est de retenir le
maximum de matieres en suspension présentes dans les effluents.
A partir du bassin d’égalisation I’effluent se dirige vers le décanteur ; le racleur(6) fera un tour
par 30 minutes. Bassin de décantation primaire(4), joue un réle important il est considéré comme
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étant une phase de décantation statique qui élimine la pollution particulaire minérale et

organique. Ces résidus, surtout organiques dans notre cas, sont concentrés sous forme de boues

primaires, qui sont fermentescibles générant rapidement des odeurs désagréables.

A partir de bassin de décantation on a deux phases :

- Une phase liquide : d’une couleur grise, selon les besoins de la chaine industrielle de 1’unité
LINER, I’eau de la décantation est pompée pour qu’elle serve a la préparation de la pate
mécanique pour la fabrication de papier carton seulement « couleur brune ». Selon la
température, 1’eau de cette phase ne peut pas étre conservée plus qu’une journée car elle
géneére rapidement des odeurs désagréables ; donc par 1’opération de débordement 1’eau se
dirige vers les milieux aquatiques.

- Une phase solide : boue primaire, elle se dirige vers la presse Andritz (10) pour former des
déchets solides : boue apres pressage(11).

La clarification globale des rejets nécessite 1’élimination complémentaire de la pollution
particulaire colloidale ou finement dispersée ; qui peut étre obtenue moyennant 1’utilisation de
réactifs chimiques lors d’un traitement par voie physicochimique qui implique la mise en ceuvre
d’une coagulation-floculation en amont d’une séparation solide-liquide par décantation ou
flottation.

Il faut signaler que notre station ne possede pas ce type de traitement ce qui conforte notre
proposition d’intégration d’un traitement physico-chimique (électrocoagulation) dans le process
de traitement de la station d’épuration.

3.3.4. Epuration biologique ou traitement secondaire

Il consiste a développer une culture bactérienne spécifique (aérobie ou anaérobie) qui
pour croitre, va assimiler la pollution organique soluble et de ce fait la transformer en
suspension.
Notre STEP ne possede pas ce type de traitement.

3.4. Prélevement et conservation des échantillons
Au niveau du décanteur, des échantillons ont été prélevés dans des récipients d’une

capacité 20 litres. Dés, ’arrivée au laboratoire, la totalité des échantillons a été conservée a une
température de congélation pour limiter 1’activité microbienne.
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CHAPITRE 4. METHODES D’ANALYSES ET PROTOCOLES EXPERIMENTAUX

Le choix des protocoles de mesure s’est basé sur le respect de trois contraintes principales :
- un temps opératoire faible et une mise en ceuvre simple;

- ’utilisation de réactifs;

- I'utilisation de matériel opératoire déja disponible ou de faible cot.

4.1. Caractérisation de I’effluent
4.1.1. Mesure des parameétres physicochimiques

- pH : la mesure du pH par un pH metre type HANNA pH 211 ; selon la méthode NFT 92-008
(2001).

- Conductivité a été mesurée par un conductivimétre type HANNA EC214 ; selon la méthode
2510 CONDUCTIVITY,

- Turbidité a été mesurée par un turbidimeétre type HANNA ; selon la méthode MA. 103 — Tur.
1.0 Méthode néphélémetrique.

- Alcalinité a été mesurée selon la méthode 2320 ALKALINITY.

- Nitrites a été mesuré selon la méthode colorimétrique - Colorimetric Method (4500-NO?*
B.).

- Nitrates a été mesuré selon la méthode au salicylate de sodium.

- MES ont été mesurées selon la méthode NFT, 90 150-02 (1997) dosage de la matiére en
suspension (MES): méthode par centrifugation.

- Azote Kh a été mesure selon la méthode -Macro-Kjeldahl Method (4500-Norg B),

- DBOs: (norme : NFT 90-023), Nous avons utilisé un DBO metre en lecture directe pour
mesurer la demande biochimique en oxygene basée sur une production de CO2 absorbé par
un piége a potasse ou a soude, créant ainsi une dépression, enregistrée par un manometre a
mercure. Cette dépression est liée par corrélation a la DBOs en fonction du volume. Les
résultats sont exprimeés en mg/litre.

- DCO : Demande chimique en oxygéne a été mesurée selon (NFT 90 — 101 Février 2001) et la
méthode du centre d’expertise canadien MA. 315 — DCO 1.0.

La demande chimique en oxygeéne est la concentration d’oxygeéne équivalente a la
quantit¢ d’un oxydant (dichromate) consommeée par les matieres oxydables dans un échantillon
d’eau. La maticre est oxydée, en milieu acide (H,SO,) et en présence d’un catalyseur (sulfate
d’argent), par le dichromate de potassium (K,Cr,0Oy) introduit en exces. Une lecture de la densité
optique a 600 nm permet de déterminer la DCO en se référant a un courbe étalonnage dressé a
partir d’une série de solutions standard de KHP (phtalate de potassium) ayant les concentrations
suivantes : 20 mg/l, 50 mg/l, 100 mg/l, 250 mg/l, 300 mg/l, 425 mg/l, 750 mg/l et 900 mg/I.

La méthode de la DCO est sensible a I’interférence des chlorures qui contribuent a accroitre le
résultat. L’utilisation de sulfate de mercure est indispensable.

4.1.2. Mesure des parameétres microbiologique
Afin de déterminer la charge biologique, la mesure biologique est basée sur le
dénombrement des parametres suivants :
Germes totaux, Coliformes totaux, Coliformes fécaux, E. coli, Entérocoques, Staphylocoques,
Selmonelle/shigelle, Clostridium, Vibrion, Levure et moisissure.
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Les mesures ont été effectuées selon la norme ISO suivant les méthodes d’AFNOR, 1990 et
1993.

En effet, La détection des bactéries (coliformes) dans I’effluent est réalisée par deux méthodes:
la détermination du Nombre le Plus Probable (NPP) en milieu liquide, et le dénombrement des
Unités Formant Colonie (UFC) aprés incubation sur milieu gélosé spécifique (AFNOR, 1990).
Ces techniques sont préconisées dans la plupart des normes de qualité des eaux.

4.2. Protocoles expérimentaux

4.2.1. Unité d’électrocoagulation

Afin de procéder aux essais expérimentaux, un dispositif expérimental a été réalisé par

montage des matériaux et des appareils suivants :

Un générateur de courant électrique type « MC3030C »

Des fils électriques (connections entre générateur, multimétres et électrodes).

Un bécher d’un volume de 500 ml avec une section de 10 cm, a été utilisé comme la cuve du
réacteur d’électrocoagulation.

Des électrodes d’une forme rectangulaire plongées dans la solution dont la surface immergée
est de 50mmx40mm cm?.

Un agitateur magnétique.

La figure 23, présente un schéma explicatif de notre installation en mode discontinu.

Figure 23. Schéma du dispositif expérimental d'électrocoagulation a 2 électrodes (batch).
(1) générateur de courant ; (2) agitateur avec barreau magnétique ; (3) anode ; (4) cathode.

4.2.2. Paramétre d’étude

L’étude est basée sur le suivi de 1’abattement de la DCO a des conditions expérimentales

précises. Nous avons optimise les parametres suivants :

Type d’électrode (Aluminium — Fer).

pH du milieu : quatre pH ont été testés 5, 6, 8 et 10. L’ajustement des solutions a été réalisé
avec de la soude (10 N) et de I’acide sulfurique (10 N).

Conductivité : 1.8ms/cm?, 2.4 ms/cm?, 3.8ms/cm? et 5ms/cm® ou différentes concentration
en NacCl ont été ajoutées, ces concentrations sont 0 g/1, 0,5 g/l, 1g/ 1 et 2 g/1.
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e Intensité de courant : Cinq valeurs de I’intensité ont été étudiées (0,5; 1;1,5; 2 et 2,5A).
e Vitesses d’agitation : 50 ; 100 ; 150 ; 300 et 400 tours/min ont été utilisées.
e Distances inter-électrode : 1; 1,5; 2 et 2,5 cm ont été prises en compte.

Des prises d’essais de 10 ml tiré a intervalles réguliers de temps ; filtrés a 0,6um et analysé.
La cinétique de dégradation des polluants (DCO) a été évaluée.

4.3. Présentation des indicateurs
4.3.1. Indicateur de pollution principale (DCO)
Le taux d’abattement de la DCO (R %) est déterminé selon la relation suivante :

R % = (DCOo — DCOy) 100 23
0 = (DCOO) USSR P VT TRUPRPISTRY 0”4 )

DCO  : DCO initiale.
DCO ¢: DCO apres traitement.

4.3.2. Indicateurs de pollution secondaires (Turbidite, couleur)
Dans les conditions optimums et a titre indicatifs nous avons fait le calcule de
I’abattement de deux autres indicateurs de pollution:
La turbidité et la couleur de I’effluent a la longueur d’onde 415nm.
e [’abattement de turbidité, T(%), a été calculée a partir de la formule donnée ci-dessous ;

To —T;
0

T(%) =
Ou:
T(%) : Le taux d’abattement de la turbidité.

T, : Turbidité initiale avant I'électrocoagulation

T, : La turbidité a la fin d’un temps de stabilisation prédéterminé apres 1’électrocoagulation
environ : 18 heures dans notre cas.

e [L’abattement de la couleur a la longueur d’onde 415nm.

La détermination de cette longueur d’onde 415nm a été effectuée sur la base d’un balayage
spectrale de notre effluent brute et sur la base aussi d’un lecteur a des différentes longueurs
d’ondes.

L’absorbance des différents prélévements se mesure sur le surnageant clair.

Ces mesures se font en spectrophotométrie UV/visible apres la prise de ligne de base a I’aide
d’eau déminéralisée.

Par la suite, chaque échantillon est passé en ayant comme absorbance initiale celle de I’effluent
brut, et donc les valeurs lues a la longueur d’onde prédéterminée représentent 1’absorbance de

N (111 RO ¢

I’échantillon.

Ao — A,

RC(%) = N L R ¢1:) |

0
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RC (%) : Taux d’abattement de la couleur.
A, : La densité optique initiale a 415nm. (Avant électrocoagulation)
A, : La densité optique au temps de traitement a 415nm. (Apres électrocoagulation).

4.3.3. Indicateurs liés a | ’énergie

Nous avons procédé a une évaluation énergétique de notre procédé, afin de comprendre la
variation de 1’élimination de la DCO au cours de traitement.

e Rendement faradique

Le rendement faradique représente le rapport de ce que produit le courant consommé et
de ce qui devrait étre produit. Dans le cas présent, on le calcule en faisant le rapport de la
quantité de métal dissous sur la quantité de métal devant étre dissous selon la loi de Faraday.
Cette loi montre que la quantité dions métalliques dissous par oxydation anodique est
directement proportionnelle a l'intensité imposée et a la durée d'électrolyse mais inversement
proportionnelle & la valence de lion émis. En effet :

S|

Mihéorigue — —— X IF—t PSPPSR VRPN ¢4 ) |
Sachant que :

Mepéorique -Masse théoriquement dissoute en g.

M : masse molaire de ’ions considéré en g.mol™. (27 pour Al ; 56 pour Fe)

n :Nombre d’électrons mis en jeu dans la réaction considérée. (+3 pour Al ; +2 pour Fe)

I :Intensité imposée aux bornes des électrodes en A. (1.5 A)

t :durée d’¢lectrolyse en s. (3000 s)

F :constant de faraday=96485,3 C.mol™

Donc ; rendement anodique ou faradique (Ranode) :

Masse expérimentalement dissoute (g)

Ranode X 100 ... cos e e eee e e o (27)

~ Masse théorique donné par la loi de Faraday (g)

Toutefois, la quantité dissoute dépend également du nombre d’¢lectrodes et par conséquent du
mode de connexion monopolaire ou bipolaire. Dans le mode bipolaire, pour (p) électrodes, le
systéeme sous tension est constitué de (p-1) anode (Jiang et al ., 2002 ) et la masse dissoute
s’exprime alors de la fagon suivante :

Dans les conditions bipolaire : g/h

M It
Mthéorique = ; X F (p — 1) (28)
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e Consommation d’énergie ou le colt énergétique

La consommation d’énergie a été calculée a partir des formules suivantes:
- Selon, El-Ashtoukhy (2009)

_ . _ VIt
Consommation d énergie(kWhm™3) = —

v(D)

Ou : V= la tension (volt) ; I= I’intensité (A) ; t= temps de traitement (h) ; v =Volume traité en

litre.

- Selon, Montiel (2000), le cout énergétique (c’est-a-dire, 1’énergie électrique appliquée entre
les deux électrodes pour traiter un litre d’eau usée est exprimée en kWh/l) est calculé en
mesurant la différence de potentiel (d.d.p.) entre ’anode et la cathode et en utilisant la
relation suivante :

|4

Ou la d.d.p. est mesurée en Volts, le courant appliquée (1) en Amperes (constante pendant tout le
procédé) et le temps (t) en secondes.

L’intégrale est calculée avec la méthode numérique (d.d.p. vs t) et V est le volume (litres) de
I’eau usée dans chaque expérience.

Cette d.d.p. appliquée peut étre décomposée en trois termes comme il est indiqué a la Fig. 4.
Ainsi les expériences ont été congues afin de pouvoir modifier certains parameétres d électrolyse
qui influencent chacun des termes décrits a la Figure 21.

[ [t
Coiit énergétique(kWhi™1) = —J (G117 I LU ¢71°))
¢

V-A

-

v
]
L)

V-D

Vv Dissolution V-C

I

I

|

|

I
cossvhes

(+) Anode (-) Cathode

Figure 24. Distribution du potentiel électrique a I’intérieur de la cellule d’électrolyse. V-A: tension + surtension de
I’anode; V-C: tension + surtension de la cathode; V-D: i (A. cm-2) x R (Ohm. cm2) chute ohmique a travers la
dissolution. (Montiel, 2000).
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e Détermination de 1’énergie attribuée a I’élimination de la DCO

Les égalités suivantes montrent la démarche afin d’estimer 1’énergie attribuée a 1’élimination de
la DCO (Avsaret al., 2007), nous avons :

DCO éliminé (kgDCOmM™3) = %d abattementDCO en temps t X DCOinitial ... ... ... .... (30)
Exemple : notre DCO initiale est de 1.5 kg.m>(1500g.mlI™), le pourcentage d’abattement &
t=50min est de 77% pour bipolaire fer. Donc, DCO éliminé a ce temps =0.77x1.5= 1.15
kgDCOm™.

Pour exprimer la DCO éliminée en Watt, il suffit de diviser I’énergie consommé (kWhm™) avec
la DCO éliminé (kgDCOmM™) pour chaque temps « t »correspondant ; nous avons :

Energie consommé(ka"3)

DCO(kWhkg™! DCO) = - -
( g ) DCO éliminé (kgDCOmM=3)

e (B1)

Les courbes d’étalonnages ainsi que le spectre de couleur marron, sont présentées en Annexe2.

o Effets Joule et perte d’énergie

L’objectif de cet indicateur est d’estimer la quantité d’énergie électrique transformée en chaleur
lors du passage d’un courant dans notre réacteur (une résistance) et d’estimer 1’absorption de
cette chaleur par une masse d’eau donnée en mesurant 1I’augmentation de sa température.

On obtient I’énergie €lectrique Q¢l fournie par I’élément chauffant en multipliant sa puissance
P par le temps t de chauffage. (Qél sera exprimée en Joule si P est en watt et t en seconde).
L’énergie électrique s’évalue donc avec la relation suivante:

Qél =VIt
Sachant dans notre cas que le ddp est en fonction de temps ftti”(ddp) dt donc :

tn
Qgi(Joule) =1 | (AAP) At o ovcee e et et e et e e et et e et eae e et et e een ee e ten enevee s eee eee (32)

t

On calcule, par ailleurs, 1’énergie thermique utile au chauffage de 1’cau qu’elle est perdue dans
notre cas (Qp) en tenant compte de la quantité d’eau et de 1’augmentation de la température.
Cette énergie se calcule avec la relation suivante:

Q, = mcAT = mc(T — Ty)

Ou c est la chaleur spécifique en J/(°C+kg), m la masse en kg, et (T — To) la variation de
température en °C. La chaleur spécifique est une caractéristique de la substance que 1’on chauffe
et représente 1’énergie nécessaire pour augmenter de 1°C la température de 1 kilogramme de la
substance. Pour I’eau, la chaleur spécifique est c= 4186 J/°Ckg.

Les températures (C°) sont variables en fonction du temps, en conservant la méme méthode
d’intégrale que le ddp, nous avons :

&

Q,(Joule) = mc n(T°) 7 1 AR (1o )

t
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En développant I’intégrale nous aurons :
tn [ a b
FJ [at? + bt + c] dt = FZ [—t3 + = t? +ct]
t; ti 3 2
a .3 s, b,
=F 3 (t5 — t1) +E(t2 —t7) +c(t; —t1)
a b a b
+F [5 -t + 3 (2 —t3) + c(t; — tz)] . +F [§ &-_)+ > (2 -t2_)
+ C(tn - tn—l)]
Ou:

a, b, c, sont les facteurs variables de 1’équation de deuxiéme degré.
F=1/V ; pour la différence de potentiel

F=mc, pour les températures.

F=1, pour la quantité d’énergie.

Les nuages des points expérimentaux ainsi que les équations des courbes de tendance sont
présentés en Annexe3.
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CHAPITRE 5. CARACTERISATION DE L’EFFLUENT

5.1. Résultats de I’analyse physico-chimique

Le tableau 6, présente les résultats expérimentaux de 1’analyse physico-chimique de
I’effluent issus de I'unité LINER de TONIC emballage.

Tableau 6. Caractérisation de I’effluent

Paramétres Unité Effluents Normes générales des
effluents industriels

Couleur - Gris marron
pH - 6,7-74 6,5-8,5
Conductivité mS/cm 12-22
Turbidité NFT 730
MES mg.L™" 433 35-40
DCO mg O,.L* 1480 120 - 130
DBOs mg O,.L™" 330 35-40
DBOs/ DCO - 0,22
Alcalinité mg CaCO,.L* 833
Chlorures mg.L™ 696
Nitrites mg.L™ 71,2
Nitrates mg.L™ 8.4
Azote kjeldahl mg.L* 49 30- 40
Germes totaux germes/ml 3.10°

L’effluent étudié est fortement chargé en matiére organique et présente un pH neutre
légerement acide. La conductivité est faible avec une turbidité élevée. Les valeurs enregistrées
de DCO, DBOS5 et MES sont élevées. L’effluent est difficilement ou non biodégradable. Ces
effluents ne contiennent que tres peu de matieres azotees.

La valeur de la pollution organique dépasse les valeurs limites relatives aux normes des
rejets d’effluents liquides industriels (JORADP, 2006) (voir Annexe 2.).

Selon Tezcan et al. (2007), le rapport de la biodégradabilité DBOs/ DCO doit étre supérieur a 0,6
pour que I’effluent soit biodégradable or notre effluent possede un indice de 0.22. Donc, un
traitement physicochimique s’impose.

Sachant que durant le processus de la fabrication du papier, des additifs chimiques pour la
préparation de la pate, ont été ajoutés, tels que : le sulfate d’alumine, une résine, I’amidon, des
colorants et des polyamines, qui peuvent étre a ’origine de ce caractére récalcitrant de notre
effluent.

Le Tableau 7, nous indique les quantités ajoutées de chaque produit pour préparer 1
tonne de pate chimique.
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Tableau 7. Les produits chimiques utilisés pour la préparation de 1 tonne de pate (LINER).

Produit chimique Quantité ajouté Objectifs Role
Sulfate d’alumine 3a3.5% Collage Assure la liaison de colle entre la résine
et la fibre de cellulose (ajusté le pH a 4 -
5) car les fibres de cellulose ont un pH
basique.
Résine 1a1.5% Collage Résistance de papier
Amidon 50 kg/tonne Résistance Est utilisé dans la pate cellulosique pour
mécanique augmenter la résistance mécanique.
Ce produit est utilisé seulement pour le
type de papier« fleuting ».
Colorant (marron ou 8kg/tonne Coloration Est utilisé pour assurer la teinte selon la
rouge) « teinte » demande clientéle.
Polyamine « polymére » 0.1a0.3g/l Rétention Est utilisé pour améliorer la rétention
des fibres au niveau de la table de
fabrication (fait la liaison fibre —fibre et
assure une bonne formation de la
feuille).

Selon, Bassompierre (2007) et d’un point de vue chimique, les additifs insérés lors du
procédé de fabrication sont principalement de 1’amidon modifié, des minéraux organiques, des
polyméres synthétiques. Ces additifs sont présents en quantités importantes dans les eaux de

rejet.

5.2. Résultats de I’analyse microbiologique
L’analyse microbiologique (Tableau 7) indique que D’effluent (avant traitement) est
caractérise par une charge microbienne. Toutefois, elle est indénombrable pour les coliformes
totaux et les coliformes fécaux.
En effet, selon CEAEQ (2005), Un dénombrement atteignant quelques milliers par
millilitre peuvent témoigner d’une pollution d’origine organique ce qui est le cas pour notre

effluent.

Tableau 8. Résultats de I’analyse microbiologique

Paramétres microbiologiques

Solution mére, (avant traitement) méthode par Filtration

Germes totaux
Coliformes totaux
Coliformes fécaux

E. coli

Entérocoques

Staphylocoques
Selmonelle/shigelle

Clostridium
Vibrion
Levure et moisissure

Ind
Ind
Ind

ind Confirmation

Ind
ind
/

ind/ présence

Abs
-ind
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CHAPITRE 6. OPTIMISATION DES PARAMETRES D’ELECTROCOAGULATION

L’objectif de ce chapitre est d’évaluer les performances du traitement par €lectrocoagulation.
6.1. Essais préliminaires

6.1.1. Temps de traitement

Avant d’étudier I’influence des différents paramétres, des essais préliminaires ont été
effectués sans rajout de sel et sans ajustement du pH.
Les résultats obtenus, exprimés en pourcentage d’abattement de la DCO(%) en fonction du
temps de traitement (minutes) (Figure 25).

40
35
30
25
20
15
10

% d'abattement de la DCO

0 20 40 60 80 100 120

Temps de traitement (min)

) Figure 25. Evolution de I’abattement de la DCO lors du traitement
(Electrode en Aluminium, distance inter-électrode = 2 cm, vitesse d’agitation = 150 tr/ min, intensité = 0,74, pH
initial = 7,3, Conductivité = 1,8 mS/cm?).

Un taux d’abattement de la DCO maximal de 35% a été atteint au bout de 40 minutes et il
se stabilise durant le traitement. Ces temps opératoires sont estimés tres longs en traitement des
eaux (Mameri et al., 1998). La conductivité de I’eau a ét¢ de l'ordre de 1,8mS/cm?® Cette
derniére limite I’intensité de courant (inférieur de 0,8 ampere).

Il est necessaire d’ajuster la conductivité de I’effluent en ajoutant un électrolyte (un sel) dont
I’influence sera étudiée en premier lieu. Il s’en suivra, par la suite, I’étude de ’influence des
parametres opératoires.

6.1.2. Choix de la conductivité initiale

Afin de determiner la conductivité initiale minimale qui permettra d’opérer a des
intensités de courant électrique plus élevés, un test de corrélation entre la concentration du sel et
la conductivité électrique de notre effluent a été effectué. Nous constatons un accroissement de la
conductivité avec une augmentation de la concentration en sel (figure26).

La Figure 27 présente I’intensité de courant en fonction de la conductivité choisie.
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@ conductivité y=1,7964x + 2,0182
R?=0,9997
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Figure 26. Influence de la concentration du NaCl sur la conductivité du I’effluent
(pH initial = 7.05 ; conductivité initiale = 1.8mS /cm?)
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Figure 27. Intensité de courant en fonction de la conductivité choisie

La conductivité initiale choisie est de 3,9 mS/cm? .Elle correspond & un ajout de 1g/l du
sel (figure27). Cette dernicre a été retenue suite a 1’obtention d’un palier de I’intensité a des
valeurs supérieures & 3,9 mS/cm?.

Selon Zongo 2009, la tension de cellule représente la valeur relevée de la tension sur le
générateur stabilisé. Cette valeur de tension est fonction de I’intensité du courant, du matériau
d’¢lectrode et de I’effluent. Pour un effluent dont la conductivité est élevee, la tension est faible
s’il n’y a pas de dépo6t sur la surface des electrodes qui empécherait le passage du courant.

Nous avons travaillé avec une densité de courant de 500A/m? durant les premiers essais. La
tension du courant étant de 27 volts en moyenne.
Les densités de courant les plus élevées correspondent a des tensions de cellule les plus
importantes étant donné que 1’intensité augmente suite au fait que la résistance ohmique ne varie
pas ( Zongo, 2009 ).
En utilisant la loi d’ohm :
12T 2 PO € 7/
La résistance de cellule (R), dépend de la conductivité de 1’effluent. (I) est I’intensité de courant.
Donc On peut déduire que I’effluent possede une forte résistance ohmique qui est due a sa faible
conductivité.
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D’ailleurs, Les inconvénients majeurs de I’EC concernent principalement la conductivité souvent
faible de I’eau polluée et la formation des dépots sur les €électrodes.

Le probléme de conductivité constitue un inconvénient majeur au fonctionnement d’un procédé
d’¢lectrocoagulation (Feuillade et al., 2001).

6.2. Effets de la conductivité initiale sur la DCO

-Un des principaux facteurs influengant le traitement d’une solution par la technique
d’¢électrocoagulation est la conductivité de la solution elle-méme. La conductivité peut étre
modifiée par utilisation d’un sel (électrolyte) ; Nous avons utilisé en faible quantité le chlorure
de sodium (NacCl) pour cet objectif.

Les résultats obtenus sont exprimés en pourcentage d’’abattement de la DCO en fonction
du temps réactionnel et la concentration de NaCl, sont présentés sur les Figures (28 et 29)
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Figure 28. Effet de la conductivité sur I’abattement de la DCO
(Electrodes en Aluminium, distance inter-électrode = 2 cm, vitesse d’agitation = 150 tr/min, intensité = 1 A, pH
initial = 7,37)
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Figure 29. Evolution du taux d’abattement de la DCO en fonction de la conductivité initiale & t=50min.

Electrodes en Aluminium, distance inter-électrode = 2 cm, vitesse d’agitation = 150 tr/min, intensité = 1 A, pH
initial = 7,37)
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Des variations dans la cinétique de 1’abattement de la DCO ont été observées, on obtient
des taux d’abattement de 34% a 43% pour un ajout de sel entre 0.4 a 2 g/l. L’abattement de la
DCO est de 42 % pour la conductivité de 3.8mS/cm? qui correspond & un ajout de NaCl 4 raison
de 1g/l.

L’effet de la conductivité via 1’ajout d’un sel, en l’occurrence NaCl n’a permis
I’accroissement de 1’abattement de la DCO que de 9%. Le résultat indique une faible influence
de la conductivité sur les performances de 1’électrocoagulation. L’ajout d’ions chlorure permet
aussi d’éviter la passivation des électrodes (Feuillade et al, 2001). Ainsi, La libération de chlore
gazeux ou d’hypochlorite comme agent oxydant du milieu est aussi possible (Paul, 1996 ;
Panizza et al., 2000).

Toutefois, le principal probléme associ¢ a cette production de chlore est qu’il peut étre
réduit a la cathode (Ferrigno, 1998). Le chlorure de sodium est couramment utilisé afin
d’améliorer la conductivité du milieu, principalement pour son faible codt (Beauchesne, 2008).

6.3. Effet du temps de traitement

Dans les nouvelles conditions de la conductivité, nous avons déterminé les variations de
I’abattement de la DCO en fonction du temps expérimental (Figure 30).

Les résultats indiquent que le temps de traitement de 50 minutes est suffisant ou
L’abattement de la DCO se stabilise et atteint le palier. Cependant on a remarqué que 80% du
taux d’abattement ont été effectués au bout des 20 premiéres minutes.
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Figure 30. Influence de temps de traitement sur ’abattement de la DCO
(Electrode en Aluminium, distance inter-électrode = 2 cm, vitesse d’agitation = 150 tr/ min, intensité = 1 A, pH
initial = 7,35, Conductivité = 3.8 mS/cm?).

Xu & Zhu (2004) et TIR & Moulai-Mostefa (2008), ont obtenu des résultats similaires
aux notres et ou le temps de réaction optimal pour le traitement de I'eau usagée huileuse est de
I’ordre 20 mn.

Orathai et al.,, (2009), durant son étude de traitement de [’eau usée biodiesel par
I’électrocoagulation a indiqué que 25 minutes de temps de réaction est suffisant pour
I’abattement de la DCO dans les conditions de pH=6 et tension de 20V.
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6.4. Effets de la distance inter-électrode

Nous avons fait varier ce parametre de 1 & 2,5 cm lors de notre étude expérimentale.
La Figure 31, illustre I’influence de la distance inter-électrode sur 1’abattement de la DCO.
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Figure 31. Influence de la distance inter-électrode sur ’abattement de la DCO
(Electrode en Aluminium, vitesse d’agitation = 150 tr/min, intensité = 1 A, pH initial = 7,2, Conductivité = 3,8
mS/cm?)
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Figure 32. Evolution du taux d’abattement de la DCO en fonction de la distance inter-électrode (cm) a t=50min.
(Electrode en Aluminium, vitesse d’agitation = 150 tr/min,2 intensité = 1 A, pH initial = 7,2, Conductivité = 3,8
mS/cm®)

La Figure 31 Montre que les cinétiques d’abattement de la DCO pour les differentes
distances sont de méme ordre de grandeur avec des allures similaires.
La distance inter-électrodes a une influence non significative sur les performances du process de
ce fait la distance inter- électrodes de 1.5 cm peut étre retenue pour la suite des expériences.

Zongo (2009), a affirmé que la distance inter-électrode est en relation étroite avec la
conductivité et la section de 1’électrode. Dans le dispositif ou les électrodes planes sont placées
en parallele a une distance 1’une de 1’autre, nous avons :

d

Iy = o oo o o o e

BN 1))
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Avec A qui représente la surface géométrique d’une face d’électrode et x la conductivité de
I’électrolyte. En effet, la résistance ohmique de 1’électrolyte R est en relation étroite avec la
distance inter-électrode. Daneshvar et al., (2003) avance I’hypothése qu’avec I’augmentation de
la distance inter-électrodes, il y aurait peu d’interactions possibles des ions avec les polymeres
hydroxydes.

Mameri et al., (1998) explique qu’au cours du procédé d’électrocoagulation, lorsque les
distances inter- électrodes sont faibles, la densité de courant devient trés élevéee et pourrait causer
un court- circuit. La distance de 2 cm est généralement recommandée par plusieurs auteurs (
Mameri et al.,1998 ; Daneshvar et al., 2003 ; Murugananthan et al., 2004 ) .

Vu que la résistance ohmique élevee de I’effluent et la géométrie du réacteur la distance 1.5 cm a
été retenue dans notre cas.

6.5. Effets de la vitesse d’agitation

La figure 33 présente I’influence de la vitesse d’agitation sur I’abattement de la DCO.
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Figure 33. Influence de la vitesse d’agitation (w) sur le taux d’abattement de la DCO
(Electrode en Aluminium, distance inter-électrode = 1,5 cm, intensité = 1 A, pH initial = 7,2, Conductivité = 3,8
mS/cm?)
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Figure 34. Evolution du taux d’abattement de la DCO en fonction de la vitesse d’agitation (tr/min) a t=50min.
(Electrode en Aluminium, distance inter-électrode = 1,5 cn;, intensité = 1 A, pH initial = 7,2, Conductivité = 3,8
mS/cm?)
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D’apres les deux Figures (33 et 34) nous constatons que la vitesse d’agitation 150 tr/min
donne la meilleure cinétique d’abattement de la DCO et le meilleur taux d’abattement de 50%
(figure 34). La notion et 1’explication du role de 1’agitation dans 1’électrocoagulation se trouve
dans le phénomeéne de I’agrégation des particules.

L’agrégation des particules est la coagulation et la déstabilisation des particules
colloidales par addition d’un réactif chimique, le coagulant, qui apporte au milieu des cations
multivalents, libres ou liés a une macromolécule organique. Ces cations sont attirés et adsorbés
sur la couche de Stern. Le potentiel zEéta s’annule ou avoisine le zéro avec la neutralisation de
toutes les charges avoisinantes. Il faudra donc que le coagulant se disperse dans I’eau pour
obtenir une répartition homogéne avant toute précipitation d’hydroxyde. Cela demande une forte
agitation en un temps court ou, en d’autres termes, utiliser un gradient de vitesse tres élevé
(Zongo, 2009).

En régime turbulent, le gradient de vitesse est défini par la formule :
1/2 1/2

G = Gradient de vitesse moyen (s™)

P = Puissance mécanique dissipée (W)
V = Volume occupé par le fluide (m°)
K = Viscosité dynamique (Pa.s)

Donc, le gradient de vitesse moyen est en fonction d’un coefficient « k » qui est en
relation avec la viscosité dynamique de 1’effluent.
Or que I’agrégation se fait a travers trois phénomenes successifs que sont 1’hydrolyse (formation
des radicaux hydroxydes métalliques), la coagulation et la floculation (Figure 34.a.).

Floo —-Q Cn'.'.n".'desf
. EMpPIISONNEs
* 5:3 f@: Q},’Qﬁ dans un floc
L4 ] L] .
Collotdes 31—  » . . ‘:‘.ﬁ/
s " & s @& F‘? .ﬁ .

L b I

Figure 34.a. Emprisonnement des particules dans les flocs pendant la décantation (Zongo, 2009).

Cependant la vitesse d’agitation peut avoir un effet sur les vitesses de réaction chimique
Bennajah, (2007) et pour rendre compte des vitesses de réactions, il faut considérer les
différentes étapes qui interviennent lors d’une réaction électrochimique et qui sont présentées
dans la Figure 34.b

La vitesse d’une réaction électrochimique est principalement fonction des processus de
transfert de matiére, de transfert électronique a la surface de 1’électrode, des réactions chimiques
qui précedent ou suivent le transfert électronique et des autres réactions telles que 1’adsorption et
la désorption a la surface de I’électrode (Brett et coll., 1993, Bard et Faulkner, 1983, Vargel,
1999).
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Figure 34.b. Différentes étapes d’une réaction électrochimique ( Bard et Faulkner 1983) in (Bennajah,2007).

Cela implique, que la vitesse globale d’une réaction électrochimique est dépendante des
cinétiques des réactions et des processus les plus lents, ces étapes limitent 1’aspect cinétique du

processus.

6.6. Effets de la densité de courant

La Figure 35, montre I’évolution du taux d’abattement de la DCO de I’effluent sous

I’influence de la densité de courant au cours du traitement.
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Figure 35. Influence de la densité de courant sur le taux d’abattement de la DCO de I’effluent.
(Electrode en Aluminium, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm, pH initial= 7,35,

Conductivité = 3,8 mS/cm?).
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Figure 36. Evolution du taux d’abattement de la DCO en fonction de la densité de courant (A/m?) & t=50min.
(Electrode en Aluminium, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm, pH initial= 7,35,
Conductivité = 3,8 mS/cm?).

Nous constatons (Figure 35) que la DCO finale diminue au cours du traitement pour
atteindre un palier. Plus la densité de courant est élevée et plus cette réduction est rapide et
importante.

Néanmoins, Au bout de 30 minutes de traitement I’abattement de la DCO se ralentit, ¢a
pour les différentes densités étudiées (250A.m™ & 1250A.m™) ’abattement de la DCO atteint est
de 22 a 60 %.

La densité de courant a un effet trés remarquable. Plus la densité de courant est élevee et
plus cette réduction est rapide et importante. Kobya et al., (2007) a constaté que plus la densité
de courant appliquée est élevée et plus cette valeur résiduelle de DCO est atteinte rapidement.

A cause du réchauffement de la solution a traiter et Afin de modérer le travail

d’optimisation, nous avons choisis la densité 750A/m? qui correspond & un ampérage de 1,5
Ampére.
Selon, Beauchesne (2008), Les électrons étant les principaux réactifs impliqués dans les
réactions électrochimiques, la vitesse des réactions électrochimiques est proportionnelle a la
densité de courant appliquée. Ainsi, I’augmentation du courant circulant dans la cellule, et par le
fait méme de la densité de courant, augmente généralement le rendement chimique en accélérant
les échanges d’¢lectrons entre les électrodes et le milieu.

Toutefois, cette augmentation du courant peut favoriser d’autres réactions secondaires, ce
qui a pour conséquence de diminuer le rendement faradique. En effet, les réactions secondaires,
principalement 1’évolution de H, sont alors augmentees (Juang & Wang 2000).

La relation de proportionnalité entre le courant Faradique et la vitesse d’¢lectrolyse est
(Bennajah, 2007) :

L

— m — E MNs ams waE ma® s sEs EEE EE EEs SES EEE EsE ES® SES EES ESE EES SES BES EAE ES® EES SES EEE E® AEE REE EEE ®
v : vitesse d’oxydation ou de réduction (mol.s™.cm™). ; F : constante de Faraday.
n : nombre d’électrons dans la réaction considérée. : A : surface active de 1’¢électrode (cm?).
| : intensité de courant (A). ; i : densité de courant (A.cm2).

v e e (37)
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En appliquant I’équation 35, sachant que : pour I’aluminium ou n=3, et F est une constante,
alors la vitesse d’électrolyse est proportionnelle a la densité de courant, ce qui explique aussi les
résultats de la Figure 36 dans la zone faradique.

Aux valeurs de densité de courant supérieurs & 500 A/m?, nous opérons une zone critique et donc
la relation 35 n’est pas applicable.

Quelles que soient les valeurs des densités de courant et la nature de 1’effluent, la DCO
des effluents diminue de fagon réguliere avec le temps de traitement pour atteindre une valeur
résiduelle supérieure a Zéro. Les résultats au cours de cette étude sont confirmés par ceux obtenu
par Zongo et al. (2009) et Kobya et al. (2007) a savoir que plus la densité de courant appliquée
est élevée et plus cette valeur résiduelle de DCO est atteinte rapidement.

6.7. Effet de pH
Dans I'électrocoagulation/électroflotation, le pH de la solution est connu pour jouer un

réle important dans I'élimination des polluants (Holt, 2002).La variation du taux d’abattement de
la DCO a différentes valeurs initiales de pH, est présentée dans la Figure 37.
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Figure 37. Influence du pH sur ’abattement de la DCO
(Electrode en Aluminium, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm, intensité =1,5 A,
Conductivité = 3,8 mS/cm?)
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Figure 38. Evolution du taux d’abattement de la DCO en fonction du pH initial.
(Electrode en Aluminium, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm, intensité = 1,5 A,
Conductivité = 3,8 mS/cm?)

Nous avons constaté, que le taux d’abattement était environ 41%, 46%, 49%, 52%, et
56% aux pH de 10, 8, 6, 7 et 5, respectivement. Le pH initial optimal de cette étude s'est avérée
égale a pH= 5 ou le taux d’abattement autour de 56%.

L’¢électrocoagulation est efficace a pH entre 5 et 7 alors qu’elle est inefficace a pH < 5 et
pH > 9 (Paul, 1996).
Une explication de ce phénomene peut étre proposée, basé sur l'observation du diagramme de
solubilité de I'nydroxyde daluminium Al, (OH) 3 (Figure 38.a) et en considérant uniquement les
espéces monomeéres. En effet I’espéce non hydrolysé Al* et les éléments cationiques hydrolysés
AI(OH) *? et AI(OH) ;" sont les espéces dominantes & un pH inférieur & 5 et & pH compris entre 7
et 9. Cela spécialement avec une concentration excessive d’aluminium, la précipitation des
hydroxydes d’aluminiums amorphes devient importante (Giilsiin et al., 2009).

Holt (2002) et Zongo (2009), confirment que I'ampleur de I'hydrolyse d'Al*" dépend du pH. A
un pH faible, AI** est favorisé dans la solution. L’effet de coagulation n'est pas significatif, ce
qui se traduit par un faible rendement d'enlevement de la DCO. En effet, la spéciation de
I’aluminium change avec la concentration mais aussi en fonction du pH comme le montre la
Figure 16 (chapitre 2).
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Figure 38.a. Diagramme de la solubilité de I’hydroxide de I’aluminium Al(OH)3 considérant que la forme
monomere (Gllsin et al 2009).

Gurses et al., (2002) ont obtenu un optimum de 1’abattement des particules colloidales
dans la gamme 4-7 de pH ou il y a la formation des précipités amorphes d’hydroxyde et d'autres
complexes d’hydroxyde d’aluminium obtenus a partir des ions d'hydroxyde et des espéces

polymeres.

Tir et Moulai-Mostefa (2008), ont constaté qu’a un pH basique, il y a eu un déclin dans le
taux d’abattement de la DCO, qui est due a une réduction de la formation des réactifs flocs de
I'nydroxyde d'aluminium dans la gamme de pH basique, les ions d'hydroxyde daluminium
peuvent former les ions de charge négative tels qu'Al (OH) * et d'Al (OH) *", réduisant ainsi le

phénomeéne de floculation.

L’évolution du pH, durant le traitement, est présentée dans la figure 38.b
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Figure 38.b. Evolution du pH au cours du traitement.

(Electrode en Aluminium, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1.5 cm, intensité = 1.5 A,

Conductivité = 3.8 mS/cm?)
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Selon la figure 38.b, nous avons une augmentation du pH de la valeur 5 a 7 durant le
traitement. Ces résultats suit a ceux obtenus par Chen, et al.(2000) ; Kobya, et al.,(2003).

En effet ces chercheures ont obtenu que le pH de la solution augmentait pendant
I'électrocoagulation si le pH initial avait une valeur inférieure a 8, et une diminuait lorsque le pH
initial était supérieur a 8.

Zongo, (2009) a affirmé que le pH augmente au cours du traitement et que cette
augmentation est d’autant plus importante que la densité de courant est élevée. Cette
augmentation du pH quel que soit le matériau d’électrode est due a la production d’ions OH" par
la cathode. Can et al., (2003) préconise un pH en dessous de 6 pendant 1’électrocoagulation pour
une plus haute performance de I’élimination de la DCO.

Donc, I'électrocoagulation montre un certain pouvoir tampon de pH, particulierement dans un
milieu alcalin. L'augmentation du pH est attribuée a la formation d'OH " a la cathode.

La dissolution du AI(OH); diminue le pH pour un pH initial élevé ,selon la réaction suivante
(Vik, et al(1984) ; Mouedhen, et al (2008)):

Al (OH)3+ OH —— Al (OH) g e e, (38)
En outre, il y a également réaction d’oxydation des hydroxydes a I’anode qui contribue a
la baisse du pH. Quand le potentiel anodique est suffisamment élevé, la réaction secondaire
suivante, peut se produire (Mouedhen, G., Feki, M., De Petris Wery, M., & Ayedi, H.F. (2008). -
Mollah, M.Y.A(2004). ) :
2H O O+ AH 40 (39)
Cependant, l'aluminium peut former des complexes avec les matiéres organiques
naturelles tels que les dérivés d'acides humiques, les protéines, les micelles et les colloides. La
matiére organique réagit plus facilement avec I'aluminium en milieu acide (pH < 4,5) qu'en
milieu basique ou neutre (figure 38.c). La détermination des constantes de formation des
complexes Al-Org n'est pas bien établie a ce jour. Un modele cité par Bennajah(2007) et d’apres
Martell (1990) et Driscoll (1994), le modele représente le groupement de 3 molécules
organiques avec une molécule d'aluminium selon la réaction:
Al 43010 b AL (OFG) 3ottt (40)
La Figure 38.c. représente la spéciation de Iion Al**et des complexes Al-Org.

——A(39)
—¥— A(OH)4{-)
—&— Al(Org):

o Al(OH)(Org)"

—— A(OH)3(solde)

Figure 38.c. Distribution des espéces d'aluminium et effet de pH en solution d'aluminium et de matiére organique
(acide fulvique), (Driscoll et al.1994).
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6.8. Effets du mode de connexion

Nous avons retenu les optimums des différentes conditions opératoires précédemment
étudiées et nous avons essayé d’améliorer d’avantage 1’efficacité du traitement par une
augmentation du nombre d’électrodes sacrificielles en connectant celles-ci en mode bipolaire et
monopolaire.

La Figure 39 présente 1’influence du mode de connexion sur I’abattement de la DCO.
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) Figure 39. Influence de mode de connexion sur I’abattement de la DCO
(Electrode en Aluminium, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1.5 cm, intensité = 1,5 A,
Conductivité = 3,8 mS/cm, pH = 5, nombre d’électrodes = 4)

Le mode bipolaire donne le meilleur abattement 63% par rapport a celui monopolaire et
avec le méme nombre d’électrodes. Brett & Brett (1993) et Rajeswhar & Ibanez (1997) estiment
que le mode série est plus judicieux et conseillent le mode bipolaire qui nécessite que deux
connexions électriques quel que soit le nombre d'électrodes. Selon Papp (1994), la distribution
de courant est alors meilleure avec le mode bipolaire, il existe un gain de tension et l'intensité de
courant nécessaire est moindre puisque le méme courant passe dans toutes les cellules.
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6.9. Comparaison Aluminium- Fer

6.9.1. Effets d’electrode anodique

La figure 40, présente I’influence du type d’électrode sur le taux d’abattement de la DCO
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) Figure 40. Influence de I’électrode anodique sur I’abattement de la DCO.
(Electrode en Aluminium et en fer, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm, intensité = 1,5
A, Conductivité = 3.8 mS/cm?, pH = 5, nombre d’électrodes = 2)
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~ Figure 41. Evolution du taux d’abattement de la DCO en fonction de I’¢lectrode anodique.
(Electrode en Aluminium et en fer, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm,
intensité = 1,5 A, Conductivité = 3,8 mS/cm?, pH = 5, nombre d’électrodes = 2)

A partir des résultats des figures numéros 40 et 41 nous avons mis en évidence que,
quelque soit le type de 1’¢électrode, les combinaisons du méme type d’électrode donne les
meilleurs résultats.
En effet le couple (Fe-Fe) donne le meilleur taux d’abattement (63%) suivi de celui Al-Al (57%).
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6.9.2. Comparaison entre Aluminium et Fer en mode connexion bipolaire

La Figure 42 présente une comparaison entre les électrodes en aluminium et en fer
opérant en mode bipolaire.
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Figure 42. Influence de la connexion bipolaire sur ’abattement de la DCO
(Electrode en Aluminium et en fer, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm,
intensité = 1,5A, Conductivité = 3.8 mS/cm?, pH =5, nombre d’électrodes = 4)

Le fer donne les meilleurs résultats de I’abattement de la DCO atteignant des rendements de
’ordre de 77%.

L’évolution du pH durant le traitement est présentée sur la Figure 42.a.
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) Figure 42.a. Variation du pH au cours de traitement. (Bipolaire a 4 électrodes).
(Electrode en Aluminium et en fer, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm,
intensité = 1,5A, Conductivité = 3.8 mS/cm?, pH = 5, nombre d’électrodes = 4)

Suite a la lecture des figures 42 et 42.a, nous observons un palier au bout de 30 minutes
de traitement pour les deux types des électrodes. A ce temps, le pH est de 1’ordre de 7 pour le fer
et de 8 pour I’aluminium.

L’effet du pH sur les performances des électrodes en fer en mode bipolaire (électrodes
ayant donné les meilleures performances) est présenté sur la figure 42.b.
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Nous observons que le pH= 5 donne des performances superieures a celles obtenus avec

les pH plus acides.

Ces résultats ont été signalés par d’autres auteurs tels Linares-Hernandez et al.,
qui affirment qu'a pH 5-9, la majorité de complexes de fer (coagulants) est formé et c'est la
gamme de l'optimum du pH pour I'électrocoagulation mise en ceuvre. La réduction minimale de
DCO obtenue a pH 2, cela peut s’expliquer par le faite que les ions d'hydroxyde produits a la

cathode ont été neutralisés par des ions de H”,

d'’hydroxyde de fer.

Notre résultat confirme les résultats obtenus par ces auteurs (Figure 42.b).
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Figure 42.b. Effets de pH dans la gamme acide sur ’abattement de la DCO
(Electrode bipolaire en fer, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-€lectrode = 1,5 cm, intensité = 1,5 A,
Conductivité = 3,8 mS/cm, pH = 5, nombre d’électrodes = 4)
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Figure 42.c. Diagramme de distribution des espéces Fe** dans I’eau usée en fonction de pH.

La Figure 42.c, présente la distribution des espéces Fe** en fonction du pH.

(2009)

limitant ainsi la formation des complexes
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En effet, la réduction de DCO est tout a fait semblable pour des pH 4 a 8. En revanche, Linares-
Hernandez et al. (2009) preconise un ajustement du pH a 9.5, pour améliorer la précipitation
d'’hydroxyde de fer.

Pour bien comprendre 1’avantage de fer par rapport a I’aluminium et ses effets sur la

matiere organique, les travaux de (Zongo et al., 2009), ont abouti dans le cas de polluants
organiques qu’un ppm du carbone organique correspond approximativement a un niveau de
DCO de 4 ppm. Il a indiqué qu’un atome de fer complexe autour de Iui jusqu’a 9 atomes de
carbone, tandis que celui d’aluminium permettrait la complexation que de 3 atomes de carbone.
En effet, Les nombres de compléxation ci-dessus prévus de « coordination» du fer ou
d'aluminim dépendent en grande partie de I'eau usée a traiter puisqu'un atome d'aluminium est
impliqué dans la complexation d'une matiére beaucoup plus organique dans le traitement des
suspensions concentrées d’huile par exemple.
Tsai et al., (1997) a observé egalement une efficacité légérement meilleure de
I’électrocoagulation par le fer sur des lixiviats. Le fer est généralement plus efficace que
I’aluminium (Bayramoglu et al., 2004 et Kobya et al., 2003) ce résultat a été justifié par le fait
que la DCO d’eaux contenant des teintures serait ¢liminée par électrocoagulation et électro-
oxydation avec des électrodes en fer mais seulement par électrocoagulation avec des électrodes
en aluminium.

Ainsi Labonowski, (2004) a ajouté que quelques soient les conditions de traitement, la
coagulation et 1’électrocoagulation n’éliminent jamais la totalité de la matiére organique d’un
lixiviat. Il a montré que parmi les dérivés ligno-cellulosiques, un fragment guaiacyl (G6) et un
fragment syringyl (S6) sont encore identifiés apres traitement et que la totalité des autres
fragments semble avoir été éliminés, notamment tous les fragments p-hydroxyphényl.

Lors du traitement par ’aluminium de mati¢res organiques dissoutes terrestres et
aquatiques, différents auteurs relatent I’abattement des fragments d’origine ligneuse mais aussi la
présence dans le résiduel (aprés traitement) de plusieurs déerives ligno-cellulosiques (Bruchet et
al., 1990 ; Chow et al., 1999 ; Page et al.,2003). Bruchet et al. (1990) et Page et al. (2003)
rapportent surtout la présence, aprés traitement, de fragments issus de polysaccharides et
traduisant le caractere réfractaire des dérivés cellulosiques

6.9.3. Effets du traitement sur ’abattement de la turbidité et la couleur a 415nm

L’absorbance permet d’estimer la coloration de I’effluent de fagon indirecte. Nous avons
procédé au balayage des échantillons bruts afin de trouver la longueur d’onde la plus
représentative de I’absorbance des effluents: Cette longueur d’onde correspondant a un
maximum de 1’absorbance de 415 nm.

Le lectur des valeurs de la turbidité a été faite aprés un certain temps de décantation a
I’ordre de 18 heures.

Les résultats de I’abattement de la turbidité et la couleur a A = 415nm sont présentés sur les
Figures (43 et 44)
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Figure 43. Variation du taux d’abattement de la turbidité en fonction du temps.

(Electrode en Aluminium et en fer, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm,
intensité = 1,5A, Conductivité = 3.8 mS/cm? pH = 5, nombre d’électrodes = 4)
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Figure 44. Variation du taux d’abattement de la couleur en fonction du temps.

(Electrode en Aluminium et en fer, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm,
intensité = 1,5A, Conductivité = 3.8 mS/cm?, pH = 5, nombre d’électrodes = 4)

Les résultats de la turbidité montrent que les taux d’abattements maximums de la
turbidité sont de 97% et 92% pour 1’aluminium et le fer respectivement. Par contre, I’abattement
de la couleur atteint les 99% pour I’aluminium et 94% pour le fer.

Ces résultats indiquent une efficacité des électrodes d’aluminium et du fer dans 1’abattement de
la turbidité et la couleur avec des taux trés élevés. Toutefois I’aluminium parait de 1égérement
plus efficace que le fer

Daneshvar et al., 2007 a trouvé un taux d’abattement de la DCO de 69% et une élimination
compléte de la couleur dans les conditions optimales de ses travaux de recherche en utilisant le
fer comme électrode. Beauchesne, (2008), indique que L’aluminium a privilégié le fer car
I’effluent devient plus clair et stable.
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6.9.4. Effets du traitement sur la charge biologique

Le Tableau 9 rapporte les résultats de 1’analyse biologique aprés traitement
électrochimique en mode bipolaire :

Tableau 9. Résultats de ’analyse microbiologique aprés traitement

Parametres microbiologiques

Apreés traitement

Meéthode (NPP)

Fer Aluminium
Germes totaux / /
Coliformes totaux <1 <1
Coliformes fécaux <1 <1
E. coli <1 <1
Entérocoques <1 <1
Staphylocoques Abs Abs
Selmonelle/shigelle / /
Clostridium Abs Abs
Vibrion Abs Abs
Levure et moisissure Ind (Moisi) Ind (moisi)

Les résultats aprés traitement montrent 1’abattement presque total des germes par la technique
d’électrocoagulation et cela aussi bien avec le fer ou par 1’aluminium comme électrodes. Ce qui
démontre 1’effet désinfectant du procédé.
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CHAPITRE 7.EVALUATION ENERGETIQUE DU PROCEDE

Afin d’évaluer énergétiquement notre unité d’électrocoagulation, nous avons procédé au
début a la détermination de la dissolution des électrodes par le biais de la notion du rendement
faradique. Ensuite, nous avons déterminé la consommation de 1’énergie et enfin, nous avons
estimé les pertes de I’énergie par 1’effet Joule en considérant 1’¢1évation de la température.
Notons que les formules de calcul ont été préalablement présentées a la partie 1l, chapitre 4. et
que les équations de la ddp en fonction de temps et pour chaque mode sont en Annexe 3

7.1. Rendement faradique

Les histogrammes suivants (Figure 45) présentent une comparaison entre les électrodes
de fer et d’aluminium dans le sens du rendement faradique (anodique).
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Figure 45. Comparaison entre aluminium (AFP*) et le Fer (Fe*?) en le sens du rendement faradique.
(a) : Monopolaire & 2 électrodes. ; (b) Bipolaire a 4 électrodes.
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Nous avons un rendement faradique supérieur a 100% pour les deux électrodes dans le
cas monopolaire a deux électrodes. Picard et al. (2000) affirme qu’un rendement d'environ 120%
et attribue a la production d’ions Al*. Préalablement, Mameri et al. (1998) attribuent la sur-
dissolution anodique a la corrosion par piquration suites a la présence des ions chlorures.

Nous remarquons que le fer a un rendement légerement faible par apport 1I’aluminium et
que le mode bipolaire présente pratiquement la moitié en comparaison avec le mode monopolaire
en temps de performance.

En effet, pour les deux types d’électrodes, nous pouvons expliquer ces observations par les
relations suivantes :

Dans I’eau I’ion trivalent AI** se présente sous la forme hydratée Al(H,0) &> mais on
I’écrit sous la forme AI** pour simplifier I’écriture. L’ion Al ** réagit avec I’eau en attirant les
ions OH" pour former des complexes anioniques, cationiques ou neutres selon la réaction
suivante :

2AL 40 OH = AL (OH)n B e e, (41)

Selon les différents stades d’oxydation, le fer présente des couleurs différentes (Moreno et al.,
2007) :

- ’oxyde ferreux hydraté ou I’hydroxyde ferreux

Ce composé consiste en une oxydation de fer en présence d’eau pour former dans un premier
temps I’hydroxyde ferreux puis ensuite la réaction se poursuit en présence d’eau toujours pour
donner 1’oxyde ferreux hydraté. Les réactions sont les suivantes :

2Fe + O+ HaO = 2F (OH) e et (42)
Fe (OH)2 + (N-1) HoO = FEO.NH0. ..., (43)

Les sels ferreux ont une couleur verte mais du fait de la présence de 1’oxygene, 1’oxyde prend
une couleur verte trés sombre.

- P’oxyde ferrique hydraté ou I’hydroxyde ferrique

A la surface extérieure soumise aussi a la corrosion, 1’exposition a 1’air par la présence
d’oxygeéne convertit I’oxyde ferreux en oxyde ferrique selon la réaction suivante :

4Fe (OH)Z + Oy = 2Fe,03.HoO + 2Ho0 . oo (44)
Cet oxyde est de couleur orange a tendance rouge-brune pouvant étre tres sombre. Donc,
malgré la faible dissolution du fer en comparaison a I’aluminium, le fer posséde 1’avantage

d’avoir les deux mécanismes de réaction d’oxydation que ca soit avec Fe™ ou Fe*® ce qui
favorise la complexation avec les polluants.
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7.2. Consommation d’énergie du procédé d’électrocoagulation

7.2.1. Consommation d’énergie « totale »

Afin d’évaluer le procédé d’électrocoagulation, nous avons procédé au calcul de la
consommation d’énergie ou le colt énergeétique.

Les résultats obtenus par I’aluminium et le fer sont présentés sur les Figures 46 :
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Figure 46. Consommation de I’énergie (kWhm®) «totale »
(a) : Monopolaire a 2 électrodes. ; (b) Bipolaire a 4 électrodes

D’apres ces résultats nous observons que 1’évolution de la consommation d’énergie
présente la méme allure de variation pour les deux modes (Monopolaire et Bipolaire).en effet, il
apparait d’apres la figure 46.a que lors de 1’opération en mode monopolaire, les électrodes en
aluminium sont plus énergivores que celle du fer avec des taux d’abattement de la DCO de
méme ordre de grandeur (56% Al et 62% Fe). Ces résultats sont confirmés par Bayramoglu et
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al., (2004), qui ont obtenu que le fer induit une plus faible consommation d’énergie alors que
I’aluminium conduit a une plus faible consommation des électrodes mais plus cher en colt
d’utilisation.

Pour le mode bipolaire la consommation d’énergie est pratiquement la méme pour les
deux types d’électrodes, elle est de I’ordre de 31 kWh/m® & la fin du traitement.

7.3. Détermination de I’énergie attribuée a I’élimination de la DCO
En prenant en compte seulement le mode bipolaire a 4 électrodes, les résultats donnant

I’énergie utilisée pour 1’¢limination de la DCO en fonction du temps expérimental sont
mentionnés sur les histogrammes suivants :
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Figure 47. Energie attribuée & la DCO (kWkg™DCO) (Bipolaire & 4 électrodes).

(Electrode en Aluminium et en fer, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm,
intensité = 1,5A, Conductivité = 3.8 mS/cm?, pH =5, nombre d’électrodes = 4)

Nous constatons que d’une maniére générale la consommation d’énergie est du méme ordre de
grandeur pour les deux types d’électrodes.

La figure 48, suivante, présente les énergies moyennes fournies lors du traitement avec
des ¢électrodes en Aluminium, en fer et celle utilisée pour 1’abattement de la DCO.
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Figure 48. Comparaison entre les moyennes de I’Energie attribuée a la DCO (kWkg'DCO) et celle de I’énergie
fournie (Bipolaire a 4 électrodes).

Nous remarquons que 1’énergie fournie, aussi bien pour les électrodes Al et Fe, est
pratiqguement entiérement utilisée pour éliminer la charge polluante.

A ce stade, il faut mentionner que 1’énergie fournie est pour toute la DCO brute. Toute
fois signalons que, la DCO mesurée est celle de la DCO soluble et apres une filtration & 0.6um.

Le pourcentage d’abattement de la DCO dans notre cas ne présente que la partie soluble
de la DCO totale.

Pour indiquer I’importance de la filtration une fiche de GIS Biostep (2010), a montré que
I’analyse de la DCO dissoute effectuée apres filtration permet de se rendre compte si
I’élimination de la fraction biodégradable (DCO dissoute — DCO reéfractaire) realisée par les
bactéries hétérotrophes a éte affectée par le toxique.

Cette concentration en DCO dissoute biodégradable peut étre approchée avec les 2 paramétres
concentration en DCO brute (ou totale) et concentration en MES en utilisant la formule :

DCO soluble biodégradable = DCO brute — (1,2 x MES) — DCO réfractaire
Ou:
1 g de MES apporte 1,2 g de DCO ou 0,5 g de DBOs; La DCO réfractaire peut étre estimée pour
des ERU (Eau Résiduaires Urbaines) normalement concentrées a 35 mg/Lou a 5% de la DCO
totale.

Ces résultats nous indiquent que nous avons plusieurs fractions a partir de la DCO totale. (Voir
partiel.chapitre2 page28)

Ainsi, Porras (2003), a fait I’hypothése que la filtration & 0,45 pm permet une séparation
acceptable de la partie soluble, alors qu’au niveau des essais par coagulation il a constaté que 12
a 25% de la DCO du filtrat correspond en fait a des matieres colloidales ou particulaires qui
traversent le filtre.
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Donc nous pouvons dire que le pourcentage d’abattement de la DCO est influencé par la
décantation et la filtration apres le traitement électrochimique dans le cas ou nous avons une
séparation acceptable de la DCO soluble.

7.4. Estimation d’énergie perdue par I’effet Joule
Il faut signaler que les quantités des énergies calculées sont présentés en Annexe 4.
7.4.1. Essais avec de effluent réel
En effet, nous avons remarqué que durant le traitement une augmentation des

températures pour les deux types des électrodes.
La figure 49, montre les variations des températures durant le traitement
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Figure 49. Variations des températures aux cours de traitement. (Bipolaire a 4 électrodes).

(Electrode en Aluminium et en fer, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm,
intensité = 1,5A, Conductivité = 3.8 mS/cm?, pH = 5, nombre d’électrodes = 4)

En effet I’allure de 1’évolution de la température est la méme chez les deux types
d’¢lectrodes ; ainsi que les températures les plus élevés sont obtenues chez 1’aluminium.

Rappelons que lorsqu’un courant circule dans un fil, le métal du fil offre une résistance
au passage du courant, ce qui entraine une transformation de 1’énergie électrique en énergie
thermique. Le rythme de production de cette énergie, la puissance P, est égal au produit de la
différence de potentiel V appliquée aux extrémités du fil et du courant I qui y circule; P=VI.

Zongo, (2009) affirme qu’il y aura une relation étroite entre la perte de 1’énergie et la
température. (Figure 24 Chapitre 4).

A la lecture des tableaux en Annexe 4, qui résument les principaux résultats concernant
les quantités d’énergies fournies et celle perdues par 1’effet Joule et au terme énergie ; Nous
avons pratiqguement la méme énergie totale pour les deux types des électrodes au mode bipolaire,
et avec une méme perte d’énergie par D’effet Joule autour de 30%. Donc notre réacteur
¢lectrochimique fournit autour de 70% d’énergie utile sans tenir compte des autres pertes.
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Notons que :
Qél : c’est la quantité d’énergie électrique totale (Joule). Qj : Quantité d’énergie perdue
(Joule). ; Qél-Qj : I’énergie utile.

=0—Al (perte d'énergie) =—lll=Fe (perte d'énergie) % DCO (Al)  ==<=%DCO(Fe)
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Figure 50. Relation entre 1’abattement de la DCO et pourcentage de perte d’énergie.

Selon la figure50, le pourcentage de perte d’énergie est constant durant le traitement pour
les deux types d’électrodes; ou I’abattement de la DCO présente un palier a partir de la
vingtieme minute.

Avec une cinétique de perte d’énergie constante, et en considérant le colt énergétique,
nous pouvons dire que 30 minutes de traitement suffisent pour avoir un abattement DCO
acceptable.

7.4.2. Essais avec de I’eau synthétique

La figure 51, montre les variations des températures avec de I’eau synthétisée, et dans les mémes
conditions opératoires.

70
60 DN
50 ol
40
30
20 == A
10 == Fe

Température(C°)

0

0 10 20 30 40 50

Temps(min)

Figure 51. Variation des températures au cours de traitement (Bipolaire a 4 électrodes).
(Electrode en Aluminium et en fer, eau distillée, vitesse d’agitation = 150tr/min, distance inter-électrode = 1,5 cm,
intensité = 1,5 A, Conductivité = 3.8 mS/cm?, pH = 5, nombre d’électrodes = 4)
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En comparant 1’évolution de la température de 1’eau a celle de 1’effluent, nous avons la
méme allure d’évolution de la température; avec une différence autour de 10°C pour les deux
types d’électrodes.

Afin de vérifier nos résultats sur les énergies, nous avons procédé la méme démarche de
calcul mais avec de 1’eau synthétique ou notre réacteur est considéré comme une resistance.

Selon les tableaux en Annexe 4, nous pouvons affirmer que notre réacteur fournit le
méme taux d’énergie utile dans les deux cas de I’effluent (réel ou synthétique). Sachant que 70%
d’effet Joule dans le cas synthétique sont des énergies utiles a I’échauffement de 1’eau.
Donc, nous pouvons évaluer notre procédé en termes de quantité d’énergie, et dire qu’il présente
une efficacité de 70% avec 30% de perte d’énergie par I’effet Joule.

Une comparaison entre les moyennes de perte d’énergie est faite (Figure 52 et 53)
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Figure 52. Pourcentage Moyen de perte d’énergie
(Bipolaire Al, Effluent réel et synthétique).

74



Evaluation Energétique du Procédeé ..........ccooee e eeiee et e et e eee e e e e .. ... ... Prtie] 1 1.Chapitre7.

70 65

60

50

40  Fe (eff.)

30 27 | Fe (syn.)

perte d'énergie (%)

20 +

10 -

Figure 53. Pourcentage Moyen de perte d’énergie
(Bipolaire Fe, Effluent réel et synthétique).

A la lecture de ces figures nous pouvons constater une différence trés hautement
significative entre 1’effluent réel et celle synthétique au terme d’effet Joule.

Le taux d’énergie utile obtenu lors de ’essai pour 1’eau a été réduit a 30% ce qui pourrait
s’expliquer par 1’absence de matiéres organiques oxydables. En effet lors du traitement de
I’effluent nous avons obtenu un taux de 70% en présence de ces matic¢res organiques.

Lors de I’essai avec 1’eau, nous avons tout simplement dissociée cette derniére pour produire de
1’0, et H, par électrolyse d’ou une augmentation de I’énergie en Joules qui est passé de 30% du
traitement de I’effluent a 70% pour I’eau.

En termes de I’effet Joule qui se manifeste par les températures, nous avons une
différence de 40% entre I’effluent réel et I’eau synthétisée.
Nous pouvons supposer dans notre cas que la température participe théoriquement a 40% au
terme d’énergie pour créer les conditions favorable a I’oxydation de la matiére organique.

Selon Rajkumar et al. (2007), I’effet de la température est complexe. L’augmentation de
la température devrait augmenter le taux de toutes les réactions impliquées dans le processus tel
que la dégradation de lignine et la perte d’hypochlorite par la réduction cathodique et I'oxydation
anodique.

En outre, quand la tempeérature augmente suffisamment, la solubilité du Cl, dans la solution
diminue avec une réduction conséquente de la teneur en hypochlorite de la solution

Il reste de mentionner que selon Israilides et al. (1997), la cinétique des réactions
d’oxydation peut étre améliorée par une hausse de température, de la densité de courant, un pH
neutre ou légérement acide et la présence d’ions ferriques. Ce qui est en concordance avec nos
résultats.
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Conclusion générale

Le traitement des effluents de I’industrie de la pate et papier « papiers de récupération » par
procédé d’électrocoagulation a été réalisé lors de cette étude.
Il ressort de cette étude que ces effluents se caractérisent par une charge organique importante
exprimé en DCO, tout en notant que la majorité des parameétres de pollutions analysés dépasse les
normes des rejets admises.

+ L’optimisation des conditions opératoires de 1’électrocoagulation a montré que :

L’effluent, caractérisé par une faible conductivité, a nécessité une amélioration de cette
derniére par un ajout de NaCl a des concentrations de 1’ordre de 1g/l pour permettre au procédé
d’¢lectrocoagulation d’étre plus efficace.

La distance inter-électrode, la vitesse d’agitation n’ont pas un grand effet sur I’abattement de
la DCO. Par contre I’intensité de courant favorise bien 1’enlévement des polluants jusqu'a des taux
d’abattement de la DCO de I’ordre de 57%. Le pH optimal obtenu se situe & des valeurs acides de
I’ordre de 5.

La conductivité, I’intensité de courant et le pH sont les paramétres les plus influengant.

Les résultats de I’effet de 1’¢lectrode anodique ont montré que 1’utilisation des électrodes
(anode / cathode) de méme nature (fer et/ou aluminium) donne les meilleures performances par
rapport a celles avec des électrodes de nature differente.

L’utilisation d’un réacteur Bipolaire a quatre électrodes en fer nous a permis d’atteindre des
taux d’abattement de DCO supérieurs a ceux obtenus avec des électrodes en aluminium en mode de
fonctionnement identique.

En effet Les rendements optimaux d’abattement de la DCO obtenus sont de I’ordre de 77% et de
63% en utilisant des électrodes en fer et en aluminium en mode bipolaire, respectivement.

Par ailleurs, pour 1’abattement de la turbidité et la réduction de la couleur de la solution
I’aluminium a donné les meilleurs résultats par rapport au fer dans les conditions optimales de
traitement. Les taux d’abattements maximums de la turbidité sont de 97% et 92% pour 1’ Aluminium
et le fer successivement. L’abattement de la couleur atteint les 99% pour 1’aluminium et 94% pour
le fer.

Le caractére désinfectant de 1’électrocoagulation est bien constaté lors de 1’analyse
microbiologique.

¢+ L’évaluation énergétique du procédé a donné les résultats suivants :

Au terme de la consommation d’énergie totale « fournie » nous avons un différence claire
entre 1’aluminium et le fer (26 et 16 kWh/m®) dans le cas de mode monopolaire & deux électrodes
tandis qu’elle est semblable dans le cas de mode bipolaire a quatre ¢€lectrodes, de 1’ordre de 31
(KWh/m?).

Les électrodes en aluminium sont plus énergivores que celles du fer.
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L’énergie attribuée a 1’élimination de la DCO est du méme ordre de grandeur pour les deux
types d’¢électrodes.
L’¢énergie fournie aussi bien pour les électrodes Al et Fe est pratiquement entierement utilisée pour
¢liminer la charge polluante. Le pourcentage d’abattement de la DCO est influencé par la
décantation et la filtration apres le traitement électrochimique et dans notre cas ou nous avons une
séparation acceptable de la DCO soluble.

Les résultats d’estimation de 1’énergie perdue par ’effet Joule montrent que nous avons
pratiqguement la méme énergie totale pour les deux types des électrodes au mode bipolaire, et avec
une méme perte d’énergie par 1’effet Joule avoisinent les 30%. Notre réacteur électrochimique
fournit autour de 70% d’énergie utile sans tenir compte des autres pertes.

En considérant le co(t énergétique, nous pouvons dire que 30 minutes de traitement
suffisent pour avoir un abattement DCO acceptable.

Pour les deux types d’électrodes nous constatons une différence significative entre 1’effluent
réel et celle synthétique. En termes d’effet Joule, elle est de I’ordre de 30% pour I’effluent et de
70% pour I’eau synthétique.

La température et au terme d’énergie participe a la création des conditions favorables a I’oxydation
de la matiére organique.

Les taux d’abattement de la DCO et la consommation de 1’énergie, dépendent de nature de
I’effluent industriel.

- Perspectives et recommandations

Afin d’intégrer un tel systéme d’électrocoagulation dans une station de traitement des eaux

avec une consommation d’énergie modérée, nous recommandons de faire des études sur des
différentes géométries des unités d’électrocoagulation pour 1’obtention d’un rapport optimal entre le
volume a traiter et la surface de I’électrode a utiliser. Cela permettra d’avoir plus d’énergie utile que
celle perdue et valorisé économiquement le procédé d’électrocoagulation.
Nous savons maintenant que 1’électrocoagulation comme technique électrochimique a la capacité de
traiter la majorité des rejets liquides industriels ou urbains. Toute fois, elle devra étre combiné dans
le cas de traitement d’effluents récalcitrants a d’autres techniques telles les procédés membranaires
et cellesa oxydation avancée afin d’affiner le traitement.
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Annexe .

I.1. La chaine de fabrication : préparation de la pate

Phase 1.Elimination du métal et du plastique ; préparation de la pate mécanique

hydropulpeur

e élimination
du plastique
et des

métaux

e triturateur
du pate
mécanique

e transporteur
des dechets
du papier

H-D cleaner

Turbo séparateur

* Elimination
des particules
lourds

¢ Elimination du
plastique

¢ Elimination du
plastique

Phase 2. Elimination du sable et du plastique ; préparation de la pate chimique

Send cleaner Les screener

Eau + fibres
cellolosique

¢ Elimination du
plastique

¢ Elimination du
sableen 3
stades

e Ajout du
colorant;
['amidon ou
résines
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|.2. Table de formation

Caisse Table Section Section Calandre Enrouleuse
de téte de formation de pressage de séchage

v
'il | 'l
T ! (]

Figure A.1.ligne de production de papier équipée d’une machine de type Fourdrinier

1.2.1. Section de pressage et de sechage

Lorsqu’elle sort de la table de formation, la galette a déja acquis 20 % de consistance :
elle est considérée comme une feuille humide de faible résistance.
Cette étape favorise les liaisons inter-fibres, permet de modifier les propriétés de surface de la
feuille et de sécher la feuille jusqu’a atteindre environ 94-97 % de solides. L’humidité finale de
la bobine doit étre contrblée car si le papier est trop sec il devient fragile.
La figure 4.3.19. Représente le profil de drainage d'une machine Fourdrinier

Formation Pressage Séchage
200
100
o
5 3
g OOOOOOOC%)O g O
2 0]0]0/0]0)0]0 )00
o
g2
0
1 20 30 40 92
Consistance, %

Figure A.2.profil de drainage d’une machine fourdrinier.
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I.3. Les type des papiers fabriqués

Tableau A.1. Papier fabriqué aux Papeteries LINER

Source (déchet

papier fabriqué papier) Grammage Machine Produits ajoutés
. . . N 2 sans amidon, d’une
Fleuting de base Ancien papier (OCC) 95 a 100g/m BOTTOM couleur marron
, Amidog a20%
Fleuting HPF AmI:len papier des 140 2 145 g/m”. BOTTOM (200kg/m°) et CMT
déchets carton (colorant marron) a
20%.
Déchets Carton BOTTOM
Test liner brun (bottom) 130g/m? TOP PLAY Colorant brun a 50%
kraft (top play)
Déchets Carton
. . (BOTTOM) BOTTOM
Wh't‘z\}\‘ﬁﬁj liner | pechets blancs (TOP 130g/m? TOP PLAY /
PLAY)
-Résine : en sac(
Test liner coller Déchet carton 130g/m? BOTTOM solide) ou en

(BOTTOM)

AWC(liquide blanc)
- sulfate d’alumine.

NB. Avant que la pate entre dans le BOTTOM il y a I’ajout de 1’iode pour papier blanc et
I’ajout du NAOH pour carton.
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Annexe II.

I1.1. Les normes des rejets liquides

Selon le Journal Officiel De La République Algérienne N° 26 du 23 avril 2006.

Tableau A.2. Présente des normes générale des rejets liquides.
VALEURS LIMITES DES PARAMETRES DE REJETS D’EFFLUENTS LIQUIDES INDUSTRIELS

" _ VALEURS TOLERANCES AUX VALEURS
N PARAMETRES UNITE LIMITES LIMITES ANCIENNES
INSTALLATIONS
1 Température °C 30 30
2 PH - 6.5-8.5 6.5-8.5
3 MES mg/1 35 40
4 Azote Kjeldahl 30 40
5 Phosphore total 10 15
6 DCO 120 130
7 DBOS 35 40
I1.2. Présentation des courbes d’étallonages
0,35 ~ y = 0,0004x - 0,0018
030 - R*=0,9999
0,25 -
E 020 -
£
8 0,15 - B DO
0.10 —— Linéaire (DO)
0,05 -
0,00 T T T T 1
0 200 400 600 800 1000
DCO(mg02/ml)

Figure A.3.Courbe d’étalonnage de la DCO.
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0,6 -

0,5

0,3

DO(nm)

0,2 A

y = 0,0049x - 0,0112
R2=0,9988

m  NO3
Linéaire (NO3)

60 80 100 120
NO3(mg)

Figure A.4. Courbe d’étalonnage de nitrate

0,09 -
0,08
0,07
0,06
0,05
0,04
0,03
0,02
0,01

DO(nm)

y = 0,0008x + 0,0003
R2=0,9973

B NO2
Linéaire (NO2)

60 80 100 120
NO2(mg)

Figure A.5. Courbe d’étalonnage nitrite

0,45
0,4
0,35
0,3
0,25
0,2
0,15
0,1
0,05

Absorbance

o VNG,

350 375

400 425 450 475 500 525

longueur d'onde(nm)

Figure A.6. Détermination de la longueur d’onde de I’absorbance maximum de la couleur
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Annexe III.

y =0,0051x* - 0,423x + 26,67 @ Monopolaire Al —— Poly. (Monopolaire Al)
R = 0,8996
30 ‘
25
20 ¢

15

ddp(V)

10

0 10 20 30 40 50
Temps(min)

Figure A.7.Différence de potentiel en fonction du temps
(Monopolaire Al, effluent réel).

y = 0,0009x? - 0,0633x + 16,0032 @ monoplaire Fe —— Poly. (monoplaire Fe)
R?=0,9505
30
25
20
)
15 *¢—o—o— o - —
]
10
5
0
0 10 20 30 40 50
Temps(min)

Figure A.8.Différence de potentiel en fonction du temps
(Monopolaire Fe, effluent réel).
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ddp(Volt)

y = 0,0033x2 - 0,2938x + 32,02 o Al ——Poly. (Al

35
30
25

2R N
o un o u o

R*=0,9816

0 10 20 30 40 50

Temps(min)

Figure A.9.Différence de potentiel en fonction du temps
(Bipolaire Al, effluent réel).

ddp (Volt)

y =0,0033x? - 0,3119x + 32,231 & Fe ——Poly. (Fe)

35
30
25
20
15
10

5

0

R*=0,9825

0 10 20 30 40 50
Temps(min)

Figure A.10.Différence de potentiel en fonction du temps
(Bipolaire Fe, effluent réel).
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y = 0,0004x2 - 0,0712x + 16,215 @ Bipolaire a 4 électrode Al
R?2=0,9671 —— Poly. (Bipolaire a 4 électrode Al)
18
16
14
- 12
210
5 8
T
6
4
2
0
0 10 20 30 40 50
Temps(min)
Figure A.11.Différence de potentiel en fonction du temps
(Bipolaire Fe, effluent synthétique).
y = 0,0014x2 - 0,1556x + 16,596 @ Bipolaire a 4 électrode Fe
R?2=0,9782 ——Poly. (Bipolaire a 4 électrode Fe)
18
16
14
12
S10
Q.
T8
6
4
2
0
0 10 20 30 40 50
Temps(min)
Figure A.12.Différence de potentiel en fonction du temps
(Bipolaire Fe, effluent synthétique).
y =-0,014x% + 1,6411x + 22,084 ¢ Bipolaire Al
R2=0,9979
70
60
O 50
o
5 40
®
@ 30
Q.
g 20
[
10
0
0 10 20 30 40 50

Temps (min)

Figure A.13.Température en fonction du temps
(Bipolaire Al, effluent réel).
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y =-0,0127x% + 1,3292x + 22,045 @ Bipolaire Fe

R%?=0,9989
70

60
50
40
30
20

Températures (°C)

10
0

0 10 20 30 40 50
Temps (min)

Figure A.14.Température en fonction du temps
(Bipolaire Fe, effluent réel).

y =-0,0065x? + 0,9057x + 28,074

@ Bipolaire Al
R?=0,9992

70

Températures (°C)
= N w B (O] [e)]
o o o o o o

o

0 10 20 30 40 50
Temps (min)

Figure A.15.Température en fonction du temps
(Bipolaire Al, eau synthétique).

y =-0,0076x2 + 0,802x + 27,735

& Bipolaire Fe —— Poly. (Bipolaire Fe)
R2=0,9973

70
60

(O
o

Températures (°C)

0 10 20 30 40 50
Temps (min)

Figure A.16.Température en fonction du temps
(Bipolaire Fe, eau synthétique).
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Annexe VI.

Les résultats des quantités d’énergies sont mentionnées aux tableaux suivants, elles
correspondent au temps de traitement : 0, 2, 6, 10, 20, 30, 50 minutes.

Tableau. A.3. Résultats des quantités d’énergie dans le cas de I’effluent.

Effluents (Joule)

Bipolaire Al

Bipolaire Fe

Qél
5763
11520
11513
28752
28709
57287

5800
11595
11588
28937
28891
57643

Qj
1542
3096
3111
7845
7940

16163

1539
3088
3100
7804
7881
15991

Qél-Qj
4220
8424
8402
20907
20769
41124

4261

8507

8488

21133
21010
41652

(Qj/Q&N*100
27
27
27
27
28
28

27
27
27
27
27
28

(Qél-Qj)/Qé)*100
73
73
73
73
72
72

73
73
73
73
73
72

Tableau. A.4. Résultats des quantités d’énergie dans le cas de 1’eau synthétisé.

Synthétique (Joule)

Bipolaire Al

Bipolaire Fe

Qél
2918
5836
5834
14578
14567
29102

2986
5969
5965
14896
14873
29676

Qj
1959
3925
3934
9871
9923

20003

1936
3877
3884
9743
9789
19717

QéI-Qj
959
1911
1900
4707
4644
9099

1050
2092
2081
5153
5084
9959

(Qj/QéN*100
67
67
67
68
68
69

65
65
65
65
66
66

(QéI-Qj)/Qé)*100
33
33
33
32
32
31

35
35
35
35
34
34
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