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Résumé 
 
Le travail est contribué dans le domaine de décoloration des eaux par d’adsorption sur des matériaux 
susceptibles d’être efficaces dans la fixation des agents de coloration des eaux. Ces matériaux sont une 
phase HDL à base du nickel et d’aluminium qui a été synthétisée par la méthode de coprécipitation 
avec un rapport molaire R = Ni2+/Al3+ = 1,5, a été caractérisée par DRX, IRTF et par ATD/TG puis a été 
calcinée pour leurs utilisation comme adsorbants dans les solutions aqueuses colorées. La calcination 
conduit à la formation d’oxydes mixtes ayant une action de pouvoir se régénérer en adsorbant de 
nouvelles entités anioniques présentes dans les eaux des rejets « effet mémoire ».  
Après avoir fixé les paramètres influençant l’adsorption de colorant, comme la masse de l’adsorbant, 
la concentration de colorant, le pH de la solution, le temps du contact, et la température du milieu ; 
une étude comparative sur la régénération et la réutilisation a été étudié. 
 
Les produits de l’adsorption et la cinétique ont été suivis par UV-Visible.   
  
Mots clés : adsorption, HDL, calcination, oxide, régénération, réutilisation . 

Abstract 

The work is contributed in the field of water decolorization by adsorption on materials likely to be 

effective in the fixation of water coloring agents. These materials are an HDL phase based on nickel 

and aluminum which was synthesized by the method of co-precipitation with a molar ratio R = 

Ni2+/Al3+ = 1.5, was characterized by XRD, FTIR and by DTA/TG and then was calcined for their use as 

adsorbents in colored aqueous solutions. The calcination leads to the formation of mixed oxides having 

an action of being able to regenerate by adsorbing new anionic entities present in the wastewater 

"memory effect".  

After fixing the parameters influencing the adsorption of dye, such as the mass of the adsorbent, the 

concentration of dye, the pH of the solution, the time of contact, and the temperature of the medium; 

a comparative study on regeneration and reuse was studied. 

Adsorption products and kinetics were monitored by UV-Visible.   

 Keywords: adsorption, LDH, calcination, oxide, regeneration, reuse. 

 ملخص

ي مجال 
.    تنقيةساهم العمل ف  ي

ي تثبيت عوامل التلوين المائ 
ي يحتمل أن تكون فعالة ف 

الماء عن طريق امتصاص المواد الت 

ك مع نسبة   HDL هذه المواد عبارة عن   سيب المشت  يعتمد على النيكل والألمنيوم الذي تم تصنيعه بواسطة طريقة الت 

ي    كليسها ثم تم ت  ATD / TGو  IRTFو  DRXبـ  ها تمت     تم  ،   Al/2+R = Ni+3 1.5 =مولارية
لاستخدامها كمواد ماصة ف 

لها قدر  أكاسيد مختلطة  التكليس إلى تكوين  الملونة. يؤدي  المائية  التجدد عن طريق امتصاص كيانات  المحاليل  ة على 

ي مياه تصريفات "تأثت  الذاكرة
 ."أنيونية جديدة موجودة ف 

امتصاص   تؤثر على  ي 
الت  المعلمات  المادة    الصبغة،بعد ضبط  ي    الماصة،مثل كتلة 

ف  الحموضة  الصبغة، ودرجة  وتركت   

 .تجديد وإعادة الاستخدامالمحلول، ووقت التلامس، ودرجة حرارة الوسط؛ تمت دراسة مقارنة حول ال

از بواسطة  .UV-Visibleتقنية   تمت مراقبة منتجات وحركية الامت  

از، الكلمات المفتاحية:   .، التكليس ، الأكسيد ، التجديد ، إعادة الاستخدام HDL الامت  



i 
 

TABLE DES MATIERES 

 

Liste des abréviations 

Liste des figures 

Liste des tableaux 

INTRODUCTION GENERALE ............................................................................................ 1 

CHAPITRE I 

GENERALITES SUR LES HYDROXYDE DOUBLES LAMELLAIRES ....................... 3 

INTRODUCTION ........................................................................................................................ 3 

1. Définition ..................................................................................................................... 3 

2. Historique .................................................................................................................... 4 

3. Structure de bas ........................................................................................................... 5 

3.1. Composition des feuillets ..................................................................................... 6 

3.2. Entités inter-lamellaires ........................................................................................ 7 

4. Technique de caractérisation des HDL ....................................................................... 7 

4.1. Diffraction des rayons X (DRX) .......................................................................... 8 

4.2. Spectroscopie infrarouge (IRTF).......................................................................... 8 

4.3. Microscopie électronique à balayage (MEB) ....................................................... 8 

4.4. Méthode de Brunauer-EmmettTeller (BET) ........................................................ 9 

4.5. Analyses thermiques différentielle (ATD) et gravimétrique (ATG) .................... 9 

5. Propriétés des HDL ..................................................................................................... 9 

5.1. Capacité d’échange anionique (CEA) .................................................................. 9 

5.2. Surface spécifique (Ssp) ..................................................................................... 10 

6. Synthèse de HDL ....................................................................................................... 10 

6.1. Coprécipitation directe ....................................................................................... 10 

6.2. Echange anionique ............................................................................................. 11 

6.3. Reconstruction .................................................................................................... 12 

7. Différentes applications des HDL ............................................................................. 12 

7.1. Précurseurs en catalyse ....................................................................................... 13 

7.2. Applications environnementales ........................................................................ 14 

7.3. Applications médicales ...................................................................................... 14 

7.4. Applications biochimiques ................................................................................. 14 

7.5. Application pour l’immobilisation d’enzymes ................................................... 15 

CONCLUSION ......................................................................................................................... 15 

CHAPITRE II 

GENERALITES SUR LES COLORANTS ......................................................................... 16 

INTRODUCTION ...................................................................................................................... 16 

1. La pollution ................................................................................................................ 16 

1.1. Définition de la pollution ................................................................................... 16 

1.2. Classification de la pollution .............................................................................. 17 

1.3. Principaux types de la pollution ......................................................................... 17 

2. Les colorants .............................................................................................................. 20 



ii 
 

2.1. Définition de colorant ......................................................................................... 20 

2.2.1. Classification technologique ........................................................................... 20 

2.2.2. Classification technique .................................................................................. 20 

2.2.3. Classification chimique .................................................................................. 21 

2.2.4. Classification tinctoriale ................................................................................. 23 

2.3. Méthodes d’élimination des colorants ................................................................ 26 

2.3.1. Traitements chimiques .................................................................................... 26 

2.3.2. Traitement physique ....................................................................................... 26 

2.3.3. Traitement biologique ..................................................................................... 27 

CONCLUSION ......................................................................................................................... 28 

CHAPITRE III 

GENERALITES SUR L’ADSORPTION ............................................................................ 29 

INTRODUCTION ...................................................................................................................... 29 

1. Définition ................................................................................................................... 29 

2. Structure de l'adsorbant ............................................................................................ 29 

3. Mécanisme d’adsorption ........................................................................................... 31 

4. Les différents types d’adsorption ............................................................................... 32 

4.1. Adsorption physique (ou physisorption) ............................................................ 32 

4.2. Adsorption chimique (ou chimisorption) ........................................................... 33 

5. Domaines d’application des phénomènes d’adsorption ............................................ 34 

6. Isothermes d'adsorption ............................................................................................ 35 

6.1. Classification des isothermes d’adsorption ........................................................ 35 

6.2. Modélisation des isothermes d’adsorption ......................................................... 36 

7. Forces d’adsorption .................................................................................................. 38 

8. Facteurs influençant le processus d’adsorption ........................................................ 38 

8.1. Structure des adsorbants ..................................................................................... 38 

8.2. Influence de l’adsorbat ....................................................................................... 38 

8.3. Influence du pH .................................................................................................. 38 

8.4. Influence de la température ................................................................................ 39 

CONCLUSION ......................................................................................................................... 39 

CHAPITRE IV 

SYNTHESE ET CARACTERISATION DES ADSORBANTS ........................................ 40 

INTRODUCTION ...................................................................................................................... 40 

1. Synthèse des adsorbants Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 ................................................. 40 

1.1. Synthèse de la phase Ni1,5Al-CO3 ...................................................................... 40 

1.1.1. Produits utilisés ............................................................................................... 40 

1.1.2. Conditions de synthèse ................................................................................... 41 

1.1.3. Préparation de la phase Ni1,5Al-CO3 .............................................................. 41 

1.2. Synthèse de la phase Ni1,5Al-380 ....................................................................... 42 

2. Caractérisation des adsorbants Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 ...................................... 43 

2.1. Caractérisation par DRX .................................................................................... 43 

2.2. Caractérisation par spectroscopie infrarouge (IRTF) ......................................... 47 

CONCLUSION ......................................................................................................................... 48 

 



iii 
 

CHAPITRE V 

ETUDE DE LA REGENERATION ET DE LA REUTILISATION DES ADSORBANTS  

DANS L’ADSORPTION DU ROUGE CONGO ................................................................. 49 

INTRODUCTION ...................................................................................................................... 49 

1. Description du colorant adsorbé : rouge Congo (RC) .............................................. 49 

2. Choix de la méthode de traitement : Adsorption en phase liquide ............................ 50 

3. Choix de l’adsorbant : HDL et son oxyde dérivé ...................................................... 50 

4. Choix de la technique d’analyse : spectrophotométrie UV/Visible ........................... 51 

4.1. Détermination de la longueur d’onde maximale ................................................ 51 

4.2. Etablissement de la courbe d’étalonnage ........................................................... 52 

5. Facteurs influençant l’adsorption du colorant RC .................................................... 53 

5.1. Effet de la quantité d’adsorbant sur l’adsorption du rouge Congo..................... 53 

5.2. Effet du temps de contact (adsorbat/adsorbant) sur l’adsorption du rouge Congo

 ………………………………………………………………………………….54 

5.3. Isothermes d’adsorption ..................................................................................... 57 

5.4. Effet du pH de la solution .................................................................................. 60 

5.5. Effet de la température du milieu ....................................................................... 61 

5.6.  Thermodynamique de l’adsorption du rouge Congo .......................................... 62 

6. La régénération et la réutilisation des phases Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 ................ 64 

CONCLUSION ......................................................................................................................... 66 

CONCLUSION GENERALE ............................................................................................... 67 

Références bibliographiques 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



i 
 

Liste des abréviations 

 

ASTM                                                                          American Society for Testing and Materiels  

ATD                                                                                            Analyse thermique différentielle 

ATG                                                                                            Analyse thermique gravimétrique 

BET                                                                                       Méthode de Brunauer-Emmett-Teller  

CEA                                                                                                Capacité d’Echange Anionique 

COV                                                                                                Composés Organiques Volatils  

DBO                                                                                           Demande Biologique en Oxygène 

DCO                                                                                              Demande Chimique en Oxygène  

DRX                                                                                                       Diffraction des Rayons X 

HDL                                                                                               Hydroxydes Doubles Lamellaires  

IRTF                                                                                     Infra-Rouge à Transformée de Fourier 

IUPAC                                                           International Union of Pure and Applied Chemistry 

JCPDS                                                                  Joint Commitee on Powder Diffraction Standards 

MEB                                                                                    Microscopie Electronique à Balayage 

O.D.                                                                                                                     Oxygène Dissous 

pH                                                                                                                 potentiel d’Hydrogène  

RC                                                                                                                               Rouge Congo  

Ssp                                                                                                                     Surface spécifique    

UV-visib                                                                                                           Ultra Violet Visible  

 



i 
 

Liste des figures 

 

Figure I.1. Schema de l’empilement dans un hydroxyde double lamellaire…………………………………………3 

Figure I.2. Representation schematique des HDL. .................................................................................. 4 

Figure I.3. Dispositif experimental de la synthese des hdl par coprecipitation. ................................... 11 

Figure I.4. Schema des methodes de synthese usuelles des HDL ......................................................... 12 

Figure I.5. Les differents domaines d'application des HDL ................................................................... 13 

Figure I.6. Methode d’immobilisation des enzymes dans les hydroxydes doubles lamellaires………..…..15 

Figure II.1. L’eau circule sans cesse, transportant et répandant autour de la planète les polluants que 

l’activité humaine y a déversés…………………………………………………………………………………………………………18 

Figure II.2. La pollution de l’air. ............................................................................................................. 19 

Figure III.1. Monocouche de molécules de rayon variable, recouvrant la surface rugueuse d'un solide 

 ............................................................................................................................................................... 31 

Figure III.2. Les différentes étapes d’adsorption ................................................................................... 31 

Figure III.3. Interactions de surface ou inter lamellaires pour les phases HDL ..................................... 33 

Figure III.4. Diagramme énergétique de l’adsorption ........................................................................... 33 

Figure III.5. Classification des isothermes d’adsorption ........................................................................ 35 

Figure IV.1. Courbes de perte de masse totale (TG) et différentielle (ATD) de la phase Ni1,5Al-CO3……42 

Figure IV.2. Diffractogramme des RX de la phase HDL carbonatée Ni1,5Al-CO3 .................................... 44 

Figure IV.3. Diffractogramme des RX de la phase HDL calcinée Ni1,5Al-380 ......................................... 45 

Figure IV.4. Spectres IRTF des phases Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 ........................................................... 47 

Figure V.1.  Structure de Rouge Congo (formule chimique : C32H22N6Na2O6S2) .................................... 50 

Figure V.2. Balayage du rouge Congo .................................................................................................... 52 

Figure V.3. Courbe d’étalonnage du rouge Congo ................................................................................ 52 

Figure V.4. Effet de la quantité d’adsorbant sur la fixation du rouge Congo ........................................ 53 

Figure V.5. Effet du temps de contact sur la fixation du rouge Congo ................................................. 54 

Figure V.6. Modèle de la cinétique selon le pseudo-premier ordre ..................................................... 56 

Figure V.7. Modèle de la cinétique selon le pseudo-second ordre ....................................................... 56 

Figure V.8. Isothermes d’adsorption du rouge Congo .......................................................................... 58 

Figure V.9. Modélisation selon Langmuir des isothermes d’adsorption du RC .................................... 59 

Figure V.10. Modélisation selon Freundlich des isothermes d’adsorption du RC ................................ 59 

Figure V.11. Effet du pH initial de la solution sur la fixation du rouge Congo ...................................... 61 

Figure V.12. Effet de la température sur la fixation du Rouge Congo .................................................. 62 

Figure V.13. Etude thermodynamique de l’adsorption du rouge Congo .............................................. 63 



ii 
 

 

 



Liste des tableaux  

 

Tableau I.1. Principaux couples cationiques ayant été incorpore dans des HDL…………………………………….6 

Tableau IV.1. Indexation de la phase HDL carbonatée Ni1,5Al-CO3……………………………………………………46 

Tableau IV.2. Les paramètres de la maille………………………………………………………………………………………….46 

Tableau V.1. Les paramètres cinétiques relatifs à l’adsorption de colorant rouge Congo…………………..57 

Tableau V.2. Les paramètres des isothermes d’adsorption relatifs à l’adsorption de colorant rouge 

Congo……………………………………………………………………………………………………………………………………………….60 

Tableau V.4. Rendement d’adsorption du rouge Congo en fonction du nombre de cycle 

d’adsorption/désorption…………………………………………………………………………………………………………………..65 



Introduction générale 

1 
 

Introduction générale 

L'homme a corrompu l'environnement de sorte qu'il doit réfléchir à la façon de se débarrasser 

de la pollution et de ses causes, car la terre n'est plus la même qu'elle était et la pollution a 

atteint tout de sorte que la pollution est définie comme l'introduction d'un élément négatif 

dans l'environnement, ce qui conduit à un défaut du système environnemental et des 

organismes qui y sont présents. Parmi les types de pollution, on retrouve la pollution de l'air, 

du sol et de l'eau, et ce dernier type est un élément nécessaire et important pour la 

continuation de la vie. 

La signification de la pollution de l'eau est que l'une de ses propriétés change. L'eau n'a ni 

goût, ni odeur, ni couleur. Ainsi, si une rangée des caractéristiques précédentes était 

perturbée, elle ne conviendrait pas, ce qui entraîne la détérioration de l'écosystème sur la 

surface de la terre, car l'eau devient impropre ou nocive lorsqu'elle est utilisée ou non. Elle 

traite des déchets organiques et des micro-organismes qui consomment de l'oxygène. Selon 

vous, quel est le moyen de résoudre ce problème ou de le réduire ?  

Plusieurs études antérieures ont prouvé que les argiles jouent un rôle efficace dans la 

purification de l'eau polluée, et c'est le meilleur moyen de se débarrasser du problème de la 

pollution de l'eau. 

Dans le premier chapitre, nous avons abordé des généralités sur cette dernière, en 

commençant par son histoire et ses origines, puis en la définissant, en passant par sa structure 

et ses caractéristiques, et en arrivant à ses applications. 

Quant au deuxième chapitre, du côté théorique, il inclut au premier plan la pollution en 

général et la pollution de l'eau en particulier, et la deuxième partie comprend une étude 

générale sur les colorants, qui a servi de moyen de vérifier l'efficacité du double feuilles de 

stratifié. 

Dans le troisième chapitre, nous avons traité une technique de traitement de l’eau importante, 

qui est l'adsorption, nous avons donc expliqué sa définition et les façons de l'utiliser en plus 

de ses types .....etc. 

Dans la partie pratique du mémoire, nous avons traité de la manière de synthétiser et de 

caractériser les hydroxydes doubles lamellaires, que nous avons utilisé comme substitut de 
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l'argile naturelle en raison de leur faible coût, ainsi que des résultats obtenus à partir de 

l'adsorption de colorant sur nos argiles synthétisés. 
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CHAPITRE I 

Généralités sur les hydroxydes doubles lamellaires 

 

Introduction  

Les argiles anioniques ou les hydrotalcite, connus le nom d’hydroxydes doubles lamellaires 

(HDL), sont des matériaux rares dans la nature mais faciles et simples à préparer au 

laboratoire (S. Komarneni et al.,1998). Ces composés ont fait l’objet d’un vif intérêt et de 

nombreuses recherches ces dernières années grâce à leurs propriétés intéressantes d’échange 

anionique, d’adsorption et de porosité, qui permettent d’envisager l’intercalation d’une grande 

variété d’anions (organiques ou inorganiques) et le piégeage ou l’immobilisation d’espèces 

diverses, conférant à ces matériaux hybrides une réactivité particulière (M. Lakraimi et al., 

2000). Ces composés lamellaires bidimensionnels sont constitués d’empilements alternés de 

feuillets plans d’octaèdres M(OH)6 incluant des cations divalents et trivalents, et 

d’interfeuillets d’anions hydratés (E. Kooli et al., 1997) (Voir Fig. I.1).  

 

Figure I.1. Schéma de l’empilement dans un hydroxyde double lamellaire (N. Drici, 2014). 

1. Définition 

Les hydroxydes doubles lamellaires (HDL) sont, en majorité, des matériaux synthétiques 

appelés aussi argiles anioniques. Dans la nature ces argiles sont très rares, on y trouve les 

hydrotalcites ayant une composition chimique (C. Frondel, 1941) et (M. C. Gastuche et al., 

1967) :  

𝑴𝒈𝟔𝑨𝒍𝟐(𝑶𝑯)𝟏𝟔𝑪𝑶𝟑. 𝟒𝑯𝟐𝑶 



Chapitre I                                                         Généralités sur les hydroxydes doubles lamellaires 

4 
 

L’hydrotalcite est constituée d’une couche de brucite chargée positivement. La neutralité des 

feuillets brucitiques est assurée par un anion placé dans l’espace interlamellaire, comme les 

carbonates (V. Rives, 2003).  

Les feuillets des HDL sont constitués de cations métalliques entourés des six atomes 

d’oxygène des groupes hydroxyles, formant des octaèdres 𝑀(𝑂𝐻)6. Ces octaèdres 

s’assemblent par leurs arêtes de façon coplanaire et constituent alors un feuillet. La 

substitution des cations métalliques divalents par des cations trivalents génère une charge 

positive variable dans le feuillet. Pour compenser l’excès de charge positif, des anions et des 

molécules d’eau s’insèrent entre les feuillets et permettent l’électroneutralité de l’édifice. La 

formule générale des hydroxydes doubles lamellaires est [𝑀𝐼𝐼1 − 𝑥𝑀𝑥𝐼𝐼𝐼(𝑂𝐻)2]𝑥+ [𝑋𝑚 −

𝑥/𝑚 − 𝑛𝐻2𝑂]𝑥− où 𝑀𝐼𝐼 𝑒𝑡 𝑀𝐼𝐼𝐼 sont respectivement les cations divalents et trivalents et X 

est l’anion assurant la neutralité de l'édifice (N. Boukhalfa, 2014).  

 Dans la figure I.2, nous donnons un schéma de la structure des HDL.  

 

Figure I.2. Représentation schématique des HDL (K. Charradi, 2010). 

Les HDL présentent une densité de charge élevée des couches principales. Une phase HDL 

est principalement décrite par sa formule chimique, l'espacement des couches et la séquence 

d'empilement. La formule générale donnée dans la figure. I.2 est souvent abrégée : 

[𝑀𝐼𝐼−𝑀𝐼𝐼𝐼 − 𝑋] 𝑜𝑢 𝑚ê𝑚𝑒 [𝑀𝐼𝐼 − 𝑀𝐼𝐼𝐼] qui fait référence à la structure indifféremment de la 

nature de l'anion interlamellaire (R. Mostarih, 2006). 

2. Historique  

Les hydroxydes doubles lamellaires, également appelés argiles anioniques (H. Besson et al., 

1973) et (F. Cavani et al., 1991) sont connus depuis plus de 160 ans avec la découverte de 

l’hydrotalcite en 1842 par le minéralogiste Hochstetter (C. Hochstetter et al., 1842), elle se 
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présente dans la nature avec une couleur blanc nacré sous la forme de plaques lamellaires et / 

ou de masses fibreuses. La stœchiométrie de l’hydrotalcite a été correctement déterminée pour 

la première fois en 1915 par Manasse (E. Manasse et al., 1915). En 1935,  Feitkn echt a été le 

premier chercheur qui a synthétisé cette substance. Au début, il a préparé de petites quantités 

d’hydrotalcite, en faisant réagir des sels métalliques aqueux dilués avec une base (H. Besson 

et al., 1973). En revanche, ce n’est qu’à partir des années 1960 que la structure des 

hydroxydes doubles lamellaires a été décrite par Almann (R. Allmann, 1968) et Taylor (H. F. 

W. Taylor, 1969) et (H. F. W. Taylor, 1973).  

Par la suite, de nombreux chercheurs ont examiné l’aspect synthèse de ce produit, tout en 

étudiant ses caractéristiques structurales, et en déterminant les paramètres de la maille 

hexagonale : étant l’épaisseur d’une couche constituée d’un feuillet et d’un espace interfolié 

(voir Figure I.2).  Les plus connus sont Mortland et al.  (M. C. Gastuche, et al, 7. 1967) 

Brindley et al. (G. W. Brindley et S. Kikkaawa, 1979) et en particulier Miyata et al.  (S. 

Miyata et T. Kumara, 1973) et (S. Miyata et A. Okada, 1977).  En ce qui concerne les 

propriétés générales de ce type de matériaux, elles ont été examinées en particulier par Miyata 

et al.  (S. Miyata et T. Hirose, 1978) et (D. L. Bish, 1980). 

3. Structure de base  

La structure d’un HDL est liée à celle de la brucite, Mg(OH)2, constituée de couches neutres 

de bords partagés octaèdres d'hydroxyde de magnésium. Dans une HDL, la substitution 

partielle des cations 𝑀𝐼𝐼par des cations 𝑀𝐼𝐼𝐼dans les sites octaédriques conduit à une charge 

positive nette des couches d’hydroxyde en proportions du taux de métal trivalent soit (K. 

Cermelj et al., 2019) : 

𝒙  =
𝑴𝑰𝑰𝑰

𝑴𝑰𝑰+𝑴𝑰𝑰𝑰
 

Cette charge est équilibrée par des anions dans l'espace intercalaire noté 𝐴𝑛− (K. Cermelj et 

al., 2019). Généralement les HDL cristallisent en symétrie rhomboédrique (R) ou hexagonal 

(H) et sont alors décrits dans une maille hexagonale de paramètres a et c qui correspondent 

respectivement à la périodicité dans le plan des feuillets et à celle de l’empilement de ces 

feuillets. Certaines phases HDL présentent des structures selon ces deux paramètres ; elles 

sont traitées en termes d’ordre cationique selon a et en termes de séquence d’empilement 

selon c (F. Boukraa Djellal Ssalah, 2010). 
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HDL sont constitués d’avions de feuilles de M (II, III) de type brucite chargées positivement 

qui sont séparées par des intercalaires occupées par des anions (par exemple 𝑁𝑂3
−, 𝐶𝑂3

2−) et 

des molécules d'eau (N. Daniels al., 2019). 

3.1. Composition des feuillets                                                                                                      

La grande variété des associations de cations divalents et trivalents pouvant être insérés dans 

la structure donne un grand nombre de nouveaux matériaux. Les feuillets les plus couramment 

synthétisés sont à base de Mg et Al. Ainsi il existe de nombreux exemples de composés 

formés avec les métaux suivants : métaux divalents : 𝑀𝑔2+, 𝑍𝑛2+, 𝑁𝑖2+, 𝐶𝑢2+,

𝐶𝑜2+,  𝐹𝑒2+, 𝐶𝑎2+ …  𝑚é𝑡𝑎𝑢𝑥 𝑡𝑟𝑖𝑣𝑎𝑙𝑒𝑛𝑡𝑠 ∶  𝐴𝑙3+,  𝐹𝑒3+,  𝐶𝑟3+, 𝑀𝑛3+, 𝐶𝑜3+, 𝐿𝑎3+… On 

distingue aussi plusieurs variétés d’HDL ternaires ou quaternaires formés de différents 

mélanges de cations 𝑀𝐼𝐼𝑒𝑡/𝑜𝑢 𝑀𝐼𝐼𝐼 (A. Di Bitetto, 2017). Le tableau I.1 répertorie les 

nombreux cations ayant déjà été incorporés dans les feuillets. De manière générale, il est 

admis que des cations ayant des rayons ioniques proches sont facilement associés dans les 

feuillets.  

Tableau I.1. Principaux couples cationiques ayant été incorporé dans des HDL (L. Zhao, 2016). 
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Les cases grises indiquent les combinaisons possibles.  

3.2. Entités inter-lamellaires 

A priori, il n’existe aucune limitation dans l’intercalation d’anions. Cependant il faut que les 

anions soient stables dans les conditions expérimentales et qu’il n’y ait pas de contraintes 

stériques ou géométriques. Une grande diversité d’espèces anioniques peut s’insérer dans 

l’espace inter-feuillet (X. Dang et al., 2019) : 

• Oxo-anions non métalliques : 𝐵𝑂3
3−, 𝐶𝑂3

2−, 𝑁𝑂3
−, 𝑆𝑖2𝑂5

2−, 𝐻𝑃𝑂4
2−, 𝑆𝑂4

2−,

𝐶𝑙𝑂4
−, 𝐴𝑠𝑂4

3−, 𝑆𝑒𝑂4
2−, 𝐵𝑟𝑂4

−… 

• Halogénures : 𝐹−, 𝐶𝑙−, 𝐵𝑟−, 𝐼− … 

• Cyanocomplexes : [𝐹𝑒(𝐶𝑁)6]4 
− ,  [𝐶𝑜(𝐶𝑁)6 ]4 

− ,  [𝑀𝑜(𝐶𝑁)6]4
−…  

• Anions oxométallates : 𝑉𝑂4
3−, 𝐶𝑟𝑂4

2−,   𝑀𝑛𝑂4
− , 𝑉10𝑂28

6−1028 6, 𝐶𝑟2𝑂7
2−, 

𝑀𝑜7𝑂24
6−….. 

• Anions organiques : CH3COO-, C6H5COO-, C12H25COO-, C2O4
2-, C6H5SO3

-… 

• Polymère anioniques : polyacrylate, polystyrène sulfonâtes, brins d’ADN … Ce 

qui implique donc un rayon ionique limite de ces cations. 

4. Technique de caractérisation des HDL  

Les propriétés texturales et structurales des matériaux pouvant renseigner sur les feuillets 

et/ou sur l’espace inter-lamellaires. Pour cela, diverses techniques ont été combinées pour la 

caractérisation. Parmi les différentes techniques physico-chimiques utilisées sont : la 

diffraction par rayons X (DRX), la Spectroscopie Infrarouge à Transformée de Fourrier 

(IRTF), la microscopie électronique à balayage (MEB) et la technique de mesure de la surface 

spécifique (BET) et les analyses thermiques (ATG/ATD). 
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4.1. Diffraction des rayons X (DRX) 

La diffraction des rayons X (DRX) est une méthode de caractérisation structurale 

incontournable dans le domaine des matériaux. Cette méthode de caractérisation ne s’applique 

qu’aux matériaux cristallisés (mono ou polycristallins). Elle permet notamment de déterminer 

la structure des matériaux étudiés, d’en différencier les phases, mais aussi de déterminer les 

contraintes résiduelles, la forme et la taille des grains (N. Bahlouli, 2016).   

L’analyse par DRX des matériaux de type HDL naturels ou synthétiques est effectuée 

essentiellement sur poudre ; la diffraction des rayons X par ces poudres est un outil de 

premier ordre, puisqu’à partir d’un diagramme de diffraction X (diffractogramme), on peut 

mener à bien nos investigations et exploiter les résultats expérimentaux. L’identification des 

phases HDL à partir des diagrammes de DRX se fait par comparaison avec les fichiers 

A.S.T.M (American Society of Testing Matériels).  Le principe repose sur la diffraction des 

rayons X monochromatiques par les plans atomiques des cristaux du matériau étudié (N. 

Bahlouli, 2016). 

4.2. Spectroscopie infrarouge (IRTF) 

La spectrométrie infrarouge fournit (IRTF) une solution rapide à l’identification d’un 

composé organique ou les vibrations dans un composé inorganique. Il suffit de vérifier 

l’identité de chacune des bandes du spectre de référence et du spectre du produit étudié, tracés 

dans les mêmes conditions d‘échantillonnage (gaz, liquide ou solide). L'infrarouge est surtout 

utilisé en analyse qualitative. Le but principal d'utilisation de la spectroscopie IR est 

d’identifier les groupements fonctionnels ainsi que certaines bandes caractéristiques dans les 

composés à base d’oxydes ou type HDL. L’IRTF qui met en jeu des échanges d’énergie entre 

une molécule et le rayonnement électromagnétique peut être utilisée dans la caractérisation 

des HDL. Elle est simple et rapide comme technique. Elle mesure tout simplement 

l’absorption des fréquences IR qui s’étalent de 4000 à 400 𝑐𝑚−1 (N. Bahlouli, 2016). 

4.3. Microscopie électronique à balayage (MEB) 

 La microscopie électronique à balayage (MEB) est principalement utilisée pour étudier les 

propriétés morphologiques des HDL (forme et taille des particules). En général, les cristallites 

HDL ont une morphologie hexagonale, mais d’autres formes peuvent être rencontrées comme 

des particules fibreuses, sphériques, en bâtons ou encore en « fleurs ». Les conditions de 
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synthèse et de traitement hydrothermal peuvent moduler la forme et la taille des particules (A. 

Di Bitetto, 2017). 

4.4. Méthode de Brunauer-Emmett-Teller (BET)  

Cette méthode permet la mesure de la surface spécifique d’un solide, résultant des interactions 

de ce solide avec un gaz de pression connue, à volume constant, c’est la superficie réelle de la 

surface d'un objet par opposition à sa surface apparente. Cela a une grande importance pour 

les phénomènes faisant intervenir les surfaces, comme l'adsorption, l'absorption ou les 

échanges de chaleur. Grâce à la méthode BET de Brunauer-EmmettTeller, il est possible de 

remonter à une quantité de matière adsorbée sur une surface dans le volume de la 

monocouche. La théorie de Brunauer, Emmett et Teller (BET) constitue un modèle de 

représentation de l’adsorption d'un gaz à la surface d'un solide. Cette adsorption physique d'un 

gaz sur toute la surface exposée d'une matière, avec le remplissage de ses pores, est appelée 

physisorption. Ce phénomène permet de mesurer la surface totale et de déterminer la taille des 

pores dans les matières nanoporeuses, microporeuses et mésoporeuses (Djebbi M. A. 2017). 

4.5. Analyses thermiques différentielle (ATD) et gravimétrique (ATG)  

Cette technique d’analyse thermique permet de suivre les différentes modifications 

(déshydratation, désorganisation et réorganisation structurales) qui peuvent subir un 

échantillon suite à une élévation progressive de la température sous une atmosphère contrôlée. 

En effet les matériaux argileux perdent ses différents types d‘eau (eau adsorbée, eau 

cristalline c'est-à-dire des ions OH- de la structure, eau adsorbée dans l‘espace inter-foliaire) 

et même les espèces intercalaires (de nature organique) lors du chauffage.  L’analyse 

thermique combine deux méthodes : l’analyse thermogravimétrique (ATG) et l’analyse 

thermique différentielle (ATD) (H. Bessaha, 2017). 

5. Propriétés des HDL  

Il faut connaître plusieurs propriétés essentielles pour définir un HDL de la façon la plus 

complète possible.   

5.1. Capacité d’échange anionique (CEA)   

Elle est définie comme étant le nombre de la quantité totale d’anions échangeables 

monovalents (équivalent chimique) qu’il est possible de substituer aux anions compensateurs 

pour compenser la charge électrique de 100 grammes d’argiles (W. Y. You et al., 2002) 
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exprimée en (m eq /100) Chaque (HDL) est caractérisé par sa « capacité d’échange anionique 

» (CEA), elle possède une grande capacité d’échange comprise généralement entre 2 et 5 

mmol /g (W. T. Reichle, 1985). Elle varie en fonction de la valeur du rapport molaire x (V. 

Ambrogi et al., 2001). 

5.2.  Surface spécifique (Ssp)   

La porosité et la surface spécifique des HDL sont des paramètres très importants en raison de 

leur application surtouts comme adsorbants ou/et catalyseur.  

Les HDL possèdent une surface spécifique très importante, les valeurs de la surface 

spécifique des HDLs non calcinés, en littérature, varient entre 50-80 𝑚2/g alors qu’elles 

dépassent 200 𝑚2/g pour les phases calcinées (Y. W. You et al., 2002). 

La méthode de synthèse peut avoir une grande influence sur les propriétés finales de la  Ssp. 

Plusieurs facteurs peuvent jouer un rôle important en déterminant les propriétés, texturales, 

tels que le vieillissement et les conditions hydro thermiques des précipités (N. Rouahna ). 

En général, dans le cas des petits anions inorganiques (carbonates, nitrates, chlorures, etc.…) 

la composition chimique du HDLs n'a pas un effet significatif sur le Ssp obtenu (N.Rouahna). 

Bien que, dans certains cas, l’utilisation des mélanges des solvants organiques et l’eau 

puissent modifier la texture superficielle du HDL synthétisé par un effet d’agrégation des 

cristallites (Y. W. You et al., 2002). 

6. Synthèse de HDL 

6.1. Coprécipitation directe    

Les HDL ont des propriétés physico-chimiques et morphologiques modulables, qui dépendent 

de leur mode de synthèse. Leur diversité dépend de la nature des cations métalliques divalents 

et trivalents utilisés, de leur rapport, des conditions de précipitations, ainsi que la nature 

l’anion utilisé pour compenser la charge du feuillet. Parmi les méthodes de synthèse les plus 

utilisées pour ces matériaux, il y a la coprécipitation qui est une méthode de synthèse de 

chimie douce (A. De Roy et al., 1992). Elle se fait par l’addition dans un réacteur contenant de 

l’eau d'un mélange de sels divalent et trivalent dans des proportions adéquates pour avoir un 

rapport 𝑀𝐼𝐼/𝑀𝐼𝐼𝐼 fixé (Figure I.3). Une solution basique (NaOH, KOH) est ajoutée afin de 

maintenir le pH constant pendant toute la durée de la synthèse pour permettre la 
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coprécipitation des deux sels métalliques sous forme d'une phase homogène d'hydroxydes. La 

valeur du pH dépend de la nature des cations métalliques utilisés. Cette méthode permet aussi 

de choisir la nature de l’anion à intercaler lors de la formation du matériau. D’autres 

paramètres peuvent influencer les propriétés des HDL tel que la température, le pH, la vitesse 

d’ajout des sels et l’agitation (N. Boukhalfa, 2014).   

 

Figure I.3. Dispositif expérimental de la synthèse des HDL par coprécipitation (K. Charradi, 

2010).  

6.2. Echange anionique  

On utilise ici une des principales propriétés des HDL. La réaction d’échange est une réaction 

topotactique, ou autrement dit, la structure iono-covalente des feuillets est conservée, les 

liaisons plus faibles anions/feuillets sont-elles changées. Pour réaliser l’échange, le matériau 

HDL précurseur contenant généralement des ions chlorure ou nitrate est placé en suspension 

dans une solution contenant l’anion à intercaler. Le pH est ensuite ajusté et l’ensemble est 

maintenu sous agitation. Il faut également opérer à l’abri du 𝐶𝑂2 de l’air, en effet les anions 

carbonate s’intercalent préférentiellement, puis sont difficilement échangeables (N. 

Boukhalfa, 2014). 

 Il est à noter que les échanges se réalisent plus facilement à partir des phases contenant des 

anions nitrate intercalés qu’à partir des phases contenant des anions carbonate ou chlorure 

intercalés, car l’affinité des ions 𝑁𝑂3
− pour la matrice est moindre que celles des ions 𝐶𝑙−(A.  

Mendiboure et al., 1986). Cette affinité diminue en effet dans la série:𝐶𝑂3
2−>>𝐶𝑙−>𝑁𝑂3

−.  
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6.3. Reconstruction  

Les HDL ont la propriété de pouvoir « se régénérer » après calcination et de former des 

oxydes mixtes ; l’anion est dégradé dans le domaine de température de calcination, il peut être 

remplacé par un autre anion. On parle alors, de façon abusive, de « l’effet mémoire » des 

HDL. Les oxydes mixtes obtenus après calcination des HDL, remis dans une solution 

contenant l’anion à intercaler, sous atmosphère exempte de 𝐶𝑂2, se recombinent pour former 

une nouvelle phase HDL. Tout le problème consiste à trouver les bonnes conditions de 

calcination. Pour la phase MgAl-𝐶𝑂3, CARLINO (S. Carlino, 1997), préconise une 

calcination lente avec un montée en température de 1°C/min jusqu’à 500°C afin d’éviter un 

départ trop rapide des molécules d’eau et des anions carbonate, qui conduirait après la 

reconstruction, à une phase faiblement cristallisée (N. Boukhalfa, 2014).    

 

Figure I.4. Schéma des méthodes de synthèse usuelles des HDL (B. Gregoire, 2012). 

 

7. Différentes applications des HDL 

 Les HDL tels quels ou après décomposition thermique, constituent une famille de matériaux 

aux propriétés chimiques et physicochimiques uniques (composition variée, synthèse facile, 

faible coût, faible toxicité, surface spécifique élevée, …), ce qui leur confère des potentialités 

d’application larges et diverses. Ils suscitent un intérêt grandissant du fait de leurs structures 

lamellaires et de la grande variété d’associations entre cations et anions. Ces applications se 

traduisent dans la littérature par de nombreux brevets relevant aussi bien du domaine 

industriel, médical qu’environnemental (W. T. Reichle, 1986). Parmi lesquels on peut citer : 
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7.1. Précurseurs en catalyse 

L’application la plus importante des HDL se situe dans le domaine de la catalyse, grâce à 

leurs propriétés importantes obtenues lors d’une calcination ménagée à plus ou moins haute 

température (M. Lakraimi et al., 2000). Par simple activation thermique, les phases de type 

hydrotalcite conduisent à la formation d’oxydes mixtes homogènes hautement dispersés et 

possèdent des propriétés basiques (de par leur composition) (M. Belloto et al., 1996). 

 

Figure I.5. Les différents domaines d'application des HDL (R.  SEGNI, 2005)  

Les surfaces spécifiques obtenues sont de l’ordre de 100-200𝑚2/g et résultent de la présence 

de mésopores intercristallites. Le développement de la catalyse basique en chimie fine est une 

des nouveautés de cette dernière décennie en catalyse, et HDL en tant que précurseur 

d’oxydes basiques ont donné lieu à d’innombrables travaux (W. T. Reichle et al., 1986).  

(F. Lepeltier, 1985), par exemple leur utilisation comme catalyseurs dans des réactions 

organiques telles que la polymérisation et la condensation aldolique (C. Busetto et al., 1984) 

et (E. Suzuki et al., 1989). L’objectif d’une meilleure préservation de l’environnement a 

orienté les recherches actuelles vers des catalyseurs solides. Les phases de types Mg-Al ont 

été les plus étudiées dans des réactions telles que la condensation aldolique, l’estérification et 

l’isomérisation de doubles liaisons. D’autre part, les hydroxydes doubles lamellaires 

contenant des cations de métaux de transition ou des métaux nobles (Pd, Ru, Rh, Pt, Ir) sont 

également envisagés en tant que précurseurs de catalyseurs d’hydrogénation multifonctionnels 

(C. Busetto et al., 1984) (W. T. Reichle et al., 1985). Dans le même contexte, de nombreux 

travaux ont porté également sur l’utilisation des hydroxydes doubles lamellaires comme 

support ou catalyseur pour la dégradation de polluants chimiques (C. S. Swamy et al., 1996). 
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7.2.  Applications environnementales 

Les HDL ont la capacité de piéger des espèces chargées négativement par adsorption en 

surface et/ou par échange anionique grâce à leur surface spécifique élevée et à la flexibilité de 

leur espace interfeuillets (S. P. Newman et al., 1999) et (T. Toraishi et al., 2002). Cette 

aptitude à piéger des anions trouve son application dans le domaine de la   dépollution des 

sols ou des eaux. De même les produits issus de leur calcination sont aussi susceptibles de 

piéger des anions organiques ou inorganiques par l'intermédiaire de réactions d'échange 

ionique et de reconstruction (R. L. Goswamee et al., 1998) et (T. Kameda et al., 2003). 

L’efficacité de ces composés dans le traitement des eaux polluées par des anions nitrates, 

phosphates ou chromates a déjà été démontrée (B. Houri et al., 1998) et (L. M. Parker et al., 

1995), ainsi que le piégeage de molécules toxiques telles que celles utilisées comme 

pesticides dans l’agriculture (J. Inacio et al., 2001) et de même pour la sorption du Ni sur le 

minéral pyrophillite (R. G. Ford et al., 1999). Dans une autre étude, Seida et al., 2000 

démontrent l’efficacité des HDL riches en fer pour l’élimination de la substance humique (Y. 

Seida et al., 2000). 

7.3. Applications médicales  

Grace à leurs propriétés acido-basiques, les hydroxydes doubles lamellaires, sont utilisés 

comme médicament pour le traitement des sécrétions d’hyperacidité gastrique (H. Stass, 

1996), et pour lutter contre les ulcères. Par exemple l’hydrotalcite 𝑀𝑔𝐴𝑙𝐶𝑂3 est utilisée 

comme agent antiacide, en ramenant le pH gastrique à une valeur optimale de 3 à 6 après une 

administration par voie orale (A. C. Playle et al., 1974).  De même la phase [Mg-Al, Fe] 

s’avère très efficace pour la prévention et le traitement des maladies associées à des 

déficiences en fer (S. Miyata et al., 1973), (W. T. Reichel, 1986), (H. Anabuki et al., 1982). 

7.4. Applications biochimiques  

Certains HDL sont utilisés avec succès dans le transport des molécules biochimiques telles 

que l’Acide désoxyribonucléique jusqu’à la cellule cible, cette dernière est ensuite libérée par 

simple dissolution de la phase d’hydroxyde double lamellaire (J.-H. Choy et al., 2000). Afin 

de leur permettre d’acquérir une stabilité vis-à-vis de la lumière, de la chaleur, les vitamines 

A, C et E sont intercalés dans des hydroxydes doubles lamellaires à base de Zn-Al par la 

méthode de coprécipitation (J.-H. Choy et al., 2007). 
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7.5.   Application pour l’immobilisation d’enzymes  

Les HDL sont également très intéressants comme matrices d’immobilisation d’enzymes (L. 

Ren et al., 2001) et (M. B. A. Rahman et al., 2004). 

Ils apparaissent comme des matériaux uniques pour cette application qui présentent dans la 

majorité des cas des points isoélectriques bas et des charges de surfaces globalement 

négatives. Comme le montre la figure. I.6, différents procédés sont décrits dans la littérature 

pour la préparation des nanohybrides Enz-HDL en fonction des matrices HDL, des enzymes 

et de leur application (C. Forano et al., 2006). Le principe consiste à l'immobilisation d'une 

grande quantité d'enzyme avec le maintien de son intégralité structurale et donc de son 

activité et de permettre la diffusion du substrat de l'enzyme. La versatilité de propriétés acido-

basiques, dépendante du couple 𝑀𝐼𝐼/𝑀𝐼𝐼𝐼, permet de choisir la matrice d’immobilisation la 

mieux adaptée au pH d’activité optimum de l’enzyme (N. Drici, 2014).  

 

Figure I.6. Méthode d’immobilisation des enzymes dans les hydroxydes doubles lamellaires (N. 

Drici, 2014). 

Conclusion 

Notre discussion dans cette partie a tourné autour de l'aspect cognitif des hydroxydes doubles 

lamellaires, y compris leur histoire, leur formation, leur structure … etc. 
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CHAPITRE II 

Généralités sur les colorants 

 

Introduction  

Depuis le début de l’humanité, les colorants ont été appliqués dans pratiquement toutes les 

sphères de notre vie quotidienne pour la peinture et la teinture du papier, de la peau et des 

vêtements, etc. Jusqu’à la moitié du 19ème siècle, les colorants appliqués étaient d’origine 

naturelle. Des pigments inorganiques tels que l’oxyde de manganèse, l’hématite et l’ancre 

étaient utilisés. Par ailleurs, des colorants naturels organiques ont été appliqués, surtout dans 

l’industrie de textile. Ces colorants sont tous des composés aromatiques qui proviennent 

essentiellement des plantes, tel que l’alizarine et l’indigo (S. Hammami, 2008). 

De tout temps, l'homme a utilisé les colorants pour ses vêtements, pour sa nourriture et pour la 

décoration de son habitation. Ainsi, dès l'antiquité, il a su extraire les matières colorantes 

partir de végétaux comme l'indigo et d'animaux comme le carmin extrait de la cochenille. 

Ceci permis le développement du commerce entre les différentes peuplades de l'époque. 

L'utilisation de ces colorants naturels s'est prolongée jusqu'à la première moitié du XIX ème 

siècle. Ils furent ensuite progressivement remplacés par des colorants synthétiques, lesquels 

sont mieux adaptés de nombreux usages particuliers (en 1988, la production française a été de 

46500 tonnes). Le procédé de fabrication de ces composés repose sur les amines benzéniques 

(anilines,naphtylamine) qui aboutissent à des réactions de diazotation et de copulation (P. 

Arnauld et al.,1990). 

1. La pollution  

1.1. Définition de la pollution  

La pollution est toute modification anthropogénique d’un écosystème se traduisant par un 

changement déconcentration des constituants chimiques naturels, ou résultant de 

l’introduction dans la biosphère de substances chimiques artificielles, d’une perturbation du 

flux de l’énergie, de l’intensité des rayonnements, de la circulation de la matière ou encore de 

l’introduction d’espèces exotiques dans une biocénose naturelle (W. Guermazi, 2017). 
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1.2. Classification de la pollution 

On peut classer la pollution selon la nature de l’agent polluant comme suit : 

• Pollution physique  

 La pollution naturelle physique est celle qui résulte de l'entraînement en suspension 

d'éléments minéraux menus : sable fin, limons, argiles, lors de pluies violentes ou de crues 

abondante. 

• Pollution chimique  

La pollution chimique résulte de la libération de certaines substances minérales toxiques dans 

l’environnement, par exemple : les nitrates, les phosphates, l'ammoniac et autres sels, ainsi 

que des ions métalliques. Ces substances exercent un effet toxique sur les matières organiques 

et les rendent plus dangereuses. 

• Pollution biologique  

La pollution biologique est l'introduction d'espèces exogènes ou d'organismes génétiquement 

modifiés dans un milieu, ainsi que les modifications environnementales qui aboutissent à une 

modification des peuplements. 

1.3. Principaux types de la pollution  

• Pollution de l’eau 

Toute modification chimique, physique ou biologique de la qualité de l'eau qui a un effet 

nocif les êtres vivants la consommant. Quand les êtres humains consomment de l'eau polluée, 

il y a en général des conséquences sérieuses pour leur santé. 

La pollution est définie par Le Nouveau Petit Robert comme étant la dégradation d’un milieu 

par introduction d’un polluant, qui peut être une substance chimique, génétique ou de 

l’énergie. 

La pollution de l’eau connait différentes origines : naturelle, domestique, industrielle et 

agricole. L’origine naturelle implique un phénomène tel que la pluie, lorsque par exemple 

l’eau de ruissellement passe à travers des terrains riches en métaux lourds ou encore lorsque 

les précipitations entrainent les polluants de l’atmosphère vers le sol (A. Aissani, 2010). 
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L’origine domestique concerne les eaux usées ménagères (salle de bains, cuisine, etc.), ainsi 

que les eaux rejetées par les hôpitaux, commerces, etc. Quant à l’origine agricole et 

industrielle, elle concerne par exemple les eaux surchargées par des produits issus de 

l’épandage (engrais, pesticides) ou encore les eaux contaminées par des résidus de traitement 

métallurgique, et de manière plus générale, par des produits chimiques tels que les métaux 

lourds, les hydrocarbures. 

L’importance de la pollution des eaux a cru considérablement depuis le début des années 

soixante dans l’ensemble du monde. Certes, dans les pays industrialisés, de vastes 48 

programmes ont permis de ralentir la progression de la contamination des eaux continentales, 

voire parfois la faire régresser (A. Aissani, 2010). 

 

Figure II.1. L’eau circule sans cesse, transportant et répandant autour de la planète les polluants 

que l’activité humaine y a déversés 

• Pollution du sol et de végétation  

La notion de pollution du sol désigne toutes les formes de pollution touchante n'importe quel 

type de sol (agricole, forestier, urbain…).  

Un sol pollué devient à son tour une source possible de diffusion directe ou indirecte de 

polluants dans l'environnement, via l'eau, les envols de poussières, vapeurs gazeuses ou via un 

ré concentration et transfert de polluants par des organismes vivants (bactéries, champignons, 

plantes à leur tour mangés par des animaux). 
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• Pollution de l’air  

-La pollution atmosphérique peut être définie comme la présence d’impuretés dans l’air 

pouvant provoquer un gène notable pour les personnes et un dommage aux biens. La pollution 

atmosphérique est donc fortement influencée par le climat et tout particulièrement par le vent, 

la température, l’humidité et la pression atmosphérique (W. Guermazi, 2017). 

La pollution atmosphérique concerne la dégradation de l'air que nous respirons à cause de 

substances polluantes qui se retrouvent dans l'atmosphère. Des pics de pollution 

atmosphérique ont souvent lieu en été. Les principaux polluants atmosphériques sont les 

particules fines, le dioxyde de soufre (SO2), l'ozone (O3), les oxydes d'azote (NO et NO2), les 

composés organiques volatils (COV), etc. 

 

Figure II.2. La pollution de l’air. 

1.4. Les principaux polluants de l’eau 

• Les matières organiques. 

• Polluants bactériologiques. 

• Polluants toxiques. 

• Polluants métalliques. 

• Eléments minéraux nutritifs (nitrates et phosphates). 

• Métaux lourds (mercure, cuivre, cadmium, etc.). 

• Pollution des eaux par les composés organiques de synthèse (Produits 

phytosanitaires). 

• Pollution par les hydrocarbures. 
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2. Les colorants  

2.1. Définition de colorant  

Un colorant est une substance chimique colorée capable de transmettre sa coloration à d’autre 

corps. C’est un composé organique insaturé et aromatique. Les premières matières colorantes 

étaient d’origines végétales (garance, indigo, gaude, …) ou même animales (carmin tiré de la 

cochenille). A l’heure actuelle, presque la totalité des matières colorantes employées sont des 

dérivées des hydrocarbures contenus dans le goudron de houille (R. Perrin et al.,1999). 

L'affinité des colorants pour les fibres est spécialement développée pour les colorants qui ont 

un caractère acide ou basique prononcé. Ces caractéristiques sont propres à Les pigments 

organiques augmentent et diminuent leur stabilité dans l’environnement prêt pour la 

biodégradation (M. Capon et al., 1993). 

2.2. Classification des colorants  

La structure chimique des colorants et leur méthode d’application (textiles, papier, cuir, 

matières plastiques, etc.), permet de classées les colorants synthétiques (MCHI 15. Pdf-Adobe-

Reade). 

2.2.1. Classification technologique  

Permette à l’utilisateur de connaitre le mode d’application du colorant, et donc ses domaines 

d’utilisations, ses propriétés (solubilités, affinités, nature de la fixation.  

2.2.2. Classification technique   

La caractéristique des colorants utilisés dans l’industrie textile est les groupes acides 

sulfonique qui permettent à la molécule du colorant de se lier ironiquement aux sites chargés 

du réseau polymérique du tissu, suivant leur synthèse on peut les classés selon deux 

catégories. 

• Colorants naturels  

Il existe seulement une dizaine de colorants naturels, alors que l’on compte des milliers de 

colorants synthétiques. Les colorants naturels sont extraits des plantes, des arbres, des lichens 

ou insectes et des mollusques. Les colorants jaunes sont les plus nombreux. 
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On rencontre deux catégories de colorants naturels : les colorants à mordant et les colorants de 

cuve. Seuls les premiers sont peu solubles dans l’eau (N. Khelloul, 2012). 

• Colorants synthétiques  

Aujourd'hui plus de 5000 colorants synthétiques sont disponibles donnant naissance à 

industrie mondiale représentant plusieurs milliards de dollars. On connaît seulement une 

dizaine de colorants naturels, alors que plusieurs milliers de colorants synthétiques sont 

fabriqués par le marché industriel, sans cesse en expansion. Ils sont plus populaires que les 

colorants naturels, et la production mondiale est estimée à 700 000 tonnes/ an. Car ils ont une 

plus grande durabilité et une plus grande brillance (S. Chetioui, 2010). 

2.2.3. Classification chimique  

Leur formule générale dérivées de l’anthracène montre que le chromophore est un noyau 

quiconque sur lequel peuvent s’attacher des groupes hydroxyles ou amines.  

• Les colorants anthraquinonique 

D’un point de vue commercial, ces colorants sont les plus importants après les colorants 

azoïques. Leur formule générale dérivée de l’anthracène montre que le chromophore est un 

noyau quiconque sur lequel peuvent s’attacher des groupes hydroxyles ou amines (S. 

Hammami, 2008). 

 

• Les colorants indigoïdes  

Ils tirent leur appellation de l’indigo, les homologues séléniés soufré et oxygéné du bleu 

indigo provoquent d’importants effets hypochromes (S. Hammami, 2008). 
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•  Les colorantes xanthines 

Ces colorants sont dotés d’une intense fluorescence. Le composé le plus connu est la 

fluorescéine. Peu utilisé en tant que teinture, leur faculté de marqueurs lors d’accident 

maritime ou de traceurs d’écoulement pour des rivières souterraines est malgré tout bien 

établie (S. Hammami, 2008). 

 

 

 

 

• Les phtalocyanines   

ont une structure complexe basée sur l'atome central de cuivre. Les colorants de ce groupe 

sont obtenus par réaction du dicyanobenzène en présence d’un halogénure métallique (Cu, Ni, 

Co, Pt, etc.) (N. Khelloul, 2012). 
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• Les colorants nitrés et nitrosés  

Ces colorants forment une classe très limitée en nombre et relativement ancienne. Ils sont 

actuellement encore utilisés, du fait de leur prix très modéré lié à la simplicité de leur 

structure moléculaire caractérisée par la présence d’un groupe intro (-NO2) en position ortho 

d’un groupement électro donneur (hydroxyle ou groupes aminés) (Y. Bentahar, 2016). 

 

2.2.4. Classification tinctoriale  

 On distingue différentes catégories tinctoriales définies par les autochromes : 

• Les colorants acides ou anioniques  

Solubles dans l’eau grâce à leurs groupes sulfonâtes ou carboxylates, ils permettent de teindre 

les fibres animales (laine et soie) et quelques fibres acryliques modifiées (nylon, polyamide) 

en bain légèrement acide. L'affinité colorant - fibre est le résultat de liaisons ioniques entre la 

partie acide sulfonique du colorant et les groupes amino des fibres textiles, exemple le rouge 

Congo. 
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• Les colorants basiques ou cationiques  

Sont des sels d’amines organiques, ce qui leur confère une bonne solubilité dans l’eau. Les 

liaisons se font entre les sites cationiques des colorants et les sites anioniques des fibres. En 

passe de disparaître dans la teinture de la laine et de la soie, ces colorants ont bénéficié d’un 

regain d’intérêt avec L’apparition des fibres acryliques, sur lesquelles ils permettent des 

nuances très vives et résistantes (S. Chetioui, 2010). 

 

• Les colorants de cuve  

Sont insolubles et doivent être transformés en leuco dérivés par réduction alcaline. La teinture 

se termine par le ré oxydation in situ du colorant sous sa forme insoluble initiale. Réputés 

pour leur bonne résistance aux agents de dégradation, les colorants de cuve sont encore 

utilisés, à l’image de l’indigo pour la teinture des articles jean ou denim (S. Chetioui, 2010). 
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• Les colorants directs  

Les colorants directs contiennent ou sont capables de former des charges positives ou 

négatives électrostatique ment attirées par les charges des fibres. Ils se distinguent par leur 

affinité pour les fibres cellulosiques sans application de mordant, liée à la structure plane de 

leur molécule (N. Khelloul, 2012). 

• Les colorants à mordants  

Qui sont solubles et qui nécessitent un traitement de mordançage pour pouvoir être fixés sur 

les fibres textiles par l’intermédiaires d’oxydes de certains métaux (Al, Fe, Co et Cr). Il a été 

constaté que le Cr est le métal le plus utilisé et que pour ces raisons on les appelle « colorants 

chroma tables ». Ils forment aussi des complexes avec les ions métalliques par exemple par 

l'intermédiaire de groupe hydroxyles voisins. Un exemple de ce type de colorant est 

représenté (S. Aliouche, 2017). 

 

• Les colorants réactifs  

Contiennent des groupes chromophores issus essentiellement des familles azoïques, 

anthraquinonique et phtalocyanine. Leur appellation est liée à la présence d’une fonction 

chimique réactive, de type triazinique ou vinylsulfone assurant la formation d’une liaison 

covalente forte avec les fibres. Solubles dans l’eau, ils entrent de plus en plus fréquemment 

dans la teinture du coton et éventuellement dans celle de la laine et des polyamides (S. 

Chetioui, 2010).  

•   Les colorants développés ou azoïques insolubles   

Ils sont formés directement sur la fibre. Au cours d’une première étape, le support textile est 

imprégné d’une solution de naphtol ou copulant. Les précurseurs de la molécule suffisamment 

petits pour diffuser dans les pores et les fibres sont ensuite traités avec une solution de sel de 
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diazonium qui, par réaction de copulation entraîne le développement immédiat du colorant 

azoïque. 

Les colorants "azoïques" sont caractérisés par le groupe fonctionnel azo (-N=N-) unissant 

deux groupements alkyles ou aryles identiques ou non (azoïque symétrique et dissymétrique). 

Ces structures qui reposent généralement sur le squelette de l’azobenzène, sont des systèmes 

aromatiques ou pseudo-aromatiques liés par un groupe chromophore azo (S. Hammami, 

2008). 

 

2.3. Méthodes d’élimination des colorants 

2.3.1. Traitements chimiques  

• Procédé d’oxydation classique : consiste à ajouter un agent oxydant dans l’eau à 

traiter. Parmi les oxydants les plus utilisés, on trouve le chlore, le peroxyde 

d’hydrogène (H2O2), l’oxygène (O2) et l’ozone (O3) (Y. Bentahar, 2016). 

• Procédé d’oxydation avancée : est basé sur la génération d’un radical •OH qui est un 

oxydant très fort ((E° = 2,8 V/ESH à 25°C) et très réactif capable d’oxyder des 

contaminants organiques qui sont réfractaires (Y. Bentahar, 2016). 

2.3.2. Traitement physique 

• Coagulation/floculation 

La coagulation/floculation est souvent appliquée pour le traitement des eaux usées de 

l'industrie de textile pour enlever davantage la demande chimique en oxygène (DCO) et la 

couleur avant d’un traitement biologique. Elle peut aussi être utilisée comme procédé 

principal de traitement (S. Papic et al., 2000). Ce procédé est basé sur l'addition d'un 

coagulant qui va former des flocs avec les polluants organiques. Ces flocs sont ensuite 

éliminés par décantation et filtration (S. Hammami, 2008). 
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• Adsorption  

Lors de l’adsorption, le colorant est transféré de la phase liquide vers la phase solide. Le 

charbon activé est le plus communément utilisé pour réduire la couleur, mais cette technique 

n’est efficace que sur certaines catégories de colorants (cationiques, à mordant, dispersés, de 

cuve et réactifs (O. J. Hao et al., 2000) (T. Robins on et al., 2001). De plus, ces techniques 

non destructives requièrent des opérations postérieures de régénération et de post-traitement 

des déchets solides onéreuses. Dans la plupart des cas, les résidus solides sont répandus en 

décharges et des dispositions particulières doivent être prises à l’égard des composés 

organiques qui peuvent lixivier avec le temps (H. Ben Mansour et al., 2022). 

• Filtration membranaire 

Les différentes techniques de filtration peuvent être appliquées comme procédés principaux 

ou après traitement pour la séparation et la purification des effluents colorés (Z. Carmen et 

al., 2012) (L. Pereira et al., 2012). 

• La microfiltration retient les matériaux colloïdaux tels que les colorants dispersés ou 

de cuve grâce à une membrane écran. 

• L’osmose inverse et la nano filtration peuvent enlever les colorants réactifs 

hydrosolubles. 

2.3.3. Traitement biologique 

Les procédés d’épuration par voie biologique sont basés sur la biotransformation microbienne 

des colorants. Beaucoup de recherches ont montré une biodégradation partielle ou complète 

des colorants par voie biologique (M. Adosinda et al., 2003) (C. Lopez et al.,2004). Même si 

une majorité de colorants est très stable et non biodégradable. Ces techniques sont adaptées à 

un grand nombre de polluants organiques, mais ne sont pas toujours applicables sur les 

effluents industriels en raison des fortes concentrations et des toxicités qui entraîneraient la 

mort des microorganismes. 

L’avantage des procédés biologiques est qu’ils peuvent être combinés aux procédés chimiques 

(A. Aissani, 2010).  
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Conclusion  

Grâce à notre étude de cette partie, nous avons conclu que la pollution de l'eau a connu une 

grande propagation récemment, donc plusieurs solutions doivent être apportées à ce problème, 

afin de mener une étude cognitive sur les colorants, leurs types, leur division et leurs 

méthodes de traitement que nous prouverons dans la partie appliquée . 

 

 



Chapitre III                                                                 Généralités sur l’adsorption en phase liquide                                                                                                                                   

29 
 

CHAPITRE III 

Généralités sur l’adsorption en phase liquide 

 

Introduction  

Dans le domaine de traitement des eaux, l’adsorption est une étape essentielle permettant 

d’éliminer une grande partie de substances nocives. Plusieurs matériaux peuvent être utilisés 

comme des adsorbants tel que : les charbons actifs, les zéolites, les oxydes métalliques, les 

argiles…etc.  Les argiles anioniques ou les hydroxydes doubles lamellaires (HDL) ont des 

bonnes caractéristiques structurelles et texturales qui lui confèrent une grande capacité 

d’adsorption (N. Rouhna, 2020).  

Ce chapitre a pour objectif de présenter les aspects théoriques des mécanismes d’adsorption et 

les paramètres influençant ce processus. 

1. Définition    

L’adsorption est un phénomène de surface qui se traduit par la fixation des molécules d’un 

fluide (gaz ou liquide) sur la surface d’un matériau solide (L. M. Sun et al., 2003). On appelle 

un adsorbat la substance qui s’adsorbe et adsorbant le solide sur lequel se fixe l’adsorbat. Ce 

phénomène s’effectue par modification de concentration à l’interface de deux phases (gaz / 

solide, liquide / solide). Le mécanisme d’adsorption dépend des propriétés physico-chimiques 

de l’adsorbat et des caractéristiques structurales et texturales de l’adsorbant. Dans le cadre de 

ce travail on s’intéresse par l’étude des interactions liquide-solide (N. Rouhna, 2020). 

2. Structure de l'adsorbant 

Mais l'adsorption ne dépend pas uniquement de la nature chimique des deux phases en 

présence, elle varie également en fonction de la structure de l'adsorbant. Pour tenir compte de 

ce second paramètre, le terme de surface doit donc être étendu à la totalité de la surface 

externe géométrique, à laquelle s'ajoute, la surface interne due aux pores, aux cavités ou 

capillarités accessibles aux molécules gazeuses, pour un solide poreux (H. Jankowska et al., 

1991).   

L'interface n'est donc pas plane quand les adsorbants développent une porosité importante. 
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Rappelons que la porosité est le volume des pores (c'est à dire des interstices ou cavités), 

rapporté au volume total du grain de l'adsorbant. Selon la nature des adsorbants, on parle de 

solide macroporeux, mésoporeux ou microporeux. 

Les différents types de pores définis par l'International Union of Pure and Applied Chemistry 

(I.U.P.A.C), sont les suivantes : 

• Les macropores dont le rayon est compris entre quelques micromètres et 30 nm : 

En présence d'une phase gazeuse, ils peuvent être remplis par le processus de condensation 

capillaire. Il s'agit de la condensation de l'adsorbat recouvrant les parois du capillaire à une 

pression inférieure à la pression de vapeur saturante du gaz (V. Mouton, 1994). 

Les macropores jouent un rôle important dans la pénétration des gaz venant s'adsorber au sein 

des particules du solide. Ils sont le plus souvent le lieu de passage forcé pour atteindre les 

pores les plus fins qui contiennent la plus grande part de la surface adsorbant. 

• Les mésopores dont le rayon va de 1,5 à 1,6 nm jusqu'à 100 à 200 nm : 

La condensation capillaire y est également prédominante. 

• Les micropores de rayon inférieur à 1,5 nm : 

Leur taille devient comparable à celle des molécules adsorbées. Ce sont eux qui ont la part la 

plus importante du volume poreux total dans des solides microporeux tels que zéolithes ou 

charbons actifs. L'épaisseur d'une couche Monomoléculaire adsorbée dépend de la nature de 

l'adsorbant, mais elle se situe entre 0,4 et 0,6 nm pour un grand nombre de molécules. Dans 

ces conditions le nombre de couches sur les parois des micropores ne peut dépasser 2 à 4 (H. 

Jankowska et al., 1991). 

On trouve deux catégories de micropores: les supermicropores et les ultramicropores de 

l'ordre de 0,3 à 1 nm qui régissent les phénomènes de tamisage, les grosses molécules étant 

exclues de ces micropores au profit de molécules plus petites. Cette propriété caractérise les 

adsorbants appelés tamis moléculaire (H. Jankowska et al., 1991). 

On considère souvent que la surface d'un solide adsorbant, par exemple un charbon actif, est 

un objet fractal, c'est à dire une forme géométrique telle que le grossissement par un facteur 

donné d'une partie de la surface, reproduit l'objet originel (H. Jankowska et al., 1991). 
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Le diagramme schématique suivant représente une monocouche de molécules (de rayon 

variable) recouvrant la surface rugueuse d'un solide (H. Jankowska et al., 1991). 

 

Figure III.1. Monocouche de molécules de rayon variable, recouvrant la surface rugueuse d'un 

solide (H. Jankowska et al., 1991). 

3. Mécanisme d’adsorption  

Il s’agit d’un transfert d’une phase liquide contenant l’adsorbat vers une phase solide avec 

rétention du soluté à la surface du solide adsorbant (Voir figure III.2). Ce processus se déroule 

en plusieurs étapes (C. Cardot, 2010) :  

 

Figure III.2. Les différentes étapes d’adsorption (N. Rouhna, 2020). 

Étape 01 (très rapide)  

Transfert des molécules adsorbées de la couche externe d’hydratation vers la couche limite. 
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Étape 02 (rapide)  

Déplacement de la molécule adsorbée à travers le film liquide vers la surface externe du 

solide.  

Étape 03 (lente)  

Diffusion à l’intérieur de l’adsorbent sous l’effet du gradient de concentration. 

Étape 04 (très rapide) :  

Adsorption sur les sites actifs sur la surface interne. Pour la deuxième étape on détermine un 

coefficient de transfert dénommé Kf dépend de l’agitation du milieu. La valeur de ce 

coefficient est de l’ordre de 10-3cm/s, celle-ci augmente avec la diminution de la 

granulométrie. En revanche, elle diminue avec l’accroissement de la masse moléculaire du 

soluté car la diffusibilité moléculaire est restreinte. Cette étape limite la vitesse de processus 

d’adsorption.  

La troisième étape fait intervenir un coefficient de diffusion Ds dont les valeurs extrêmes sont 

de l’ordre de 10-2 cm²/s pour les composés simples comme le phénol et 10-12 cm²/s pour les 

macromolécules de type acide humique (N. Rouhna, 2020). 

4. Les différents types d’adsorption 

4.1. Adsorption physique (ou physisorption)  

 Elle est due à la force électrostatique entre les molécules du soluté (adsorbât) et la surface du 

solide (adsorbant) (Figure III.3), il peut s'agir : 

• d'interaction de type Van Der Waals qui sont des interactions dipôle-dipôle, additives 

et qui augmentent avec l’air de contact. Elles peuvent être particulièrement 

importantes lors de l’adsorption de molécules neutres de poids moléculaire élevé (D. 

C. Nearpass, 1976). 

• des liaisons hydrogène .qui sont un cas particulier d’interactions dipôle-dipôle. Leur 

importance dans l’adsorption de composés polaires non ioniques par les argiles 

cationiques, les hydroxydes simples et les hydroxydes doubles lamellaires a été 

démontrée dans de nombreux travaux (L. Cox et al., 1995) et (M. C. Hermosin et al., 

1991). La physisorption est rapide, réversible et n'entraînant pas de modification des 

molécules adsorbées, où l’énergie d’interaction mise en jeu est faible (jusqu'à ≈40 kJ).  
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Figure III.3. Interactions de surface ou inter lamellaires pour les phases HDL 

(H : Liaison hydrogène, E+ : Attraction électrostatique, E- : Répulsion électrostatique)  

(J. Inacio, 2002).  

4.2. Adsorption chimique (ou chimisorption)  

Elle met en jeu une ou plusieurs liaisons chimiques covalentes ou électrostatiques entre 

l'adsorbât et l'adsorbant. La chimisorption est généralement irréversible, produisant une 

modification des molécules adsorbées. Ces dernières ne peuvent pas être accumulées sur plus 

d'une monocouche (couche d'une molécule d'épaisseur). La distinction entre les deux types 

d'adsorption n'est pas toujours facile. En effet, les énergies mises en jeu dans les 

physisorptions fortes rejoignent celles qui interviennent dans les chimisorptions faibles, (pour 

une chimisorption les énergies d’interaction sont très élevées et varient entre 40 et 400 KJ) 

(N. Drici, 2014). 

 

Figure III.4. Diagramme énergétique de l’adsorption (L. Meljac, 2004).  
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Le tableau III.1 regroupe quelques critères de distinction entre l'adsorption physique et 

chimique.    

Tableau III.1. Distinction entre l’adsorption physique et chimique (F. Ghecham, 2019). 

 

Dans le cas d'un adsorbat liquide et un adsorbant solide, la nature des interactions 

adsorbat/adsorbant dépend éventuellement de plusieurs facteurs physicochimiques. Les 

propriétés de l’adsorbat : pH, température et le potentiel électrique d'oxydoréduction exprimé 

en mV qui résulte du transfert d'électrons d'un donneur à un récepteur (M. Belmouden, 2000). 

 La nature chimique des molécules de l’adsorbat, leurs formes, leurs concentrations et leurs 

poids moléculaires.  

• Les caractéristiques structurelles du solide (adsorbant) comme la porosité, la surface 

spécifique, le degré de gonflement et la taille des particules absorbantes. 

• La nature de charges électrostatiques des molécules du soluté (adsorbat) et des sites 

actifs du solide adsorbant. 

• La polarité des molécules de soluté et du site de liaison de la matrice solide.   

• Le temps de contact adsorbat-adsorbant.  

• La vitesse d'agitation.  

• Le ratio solide / liquide.  

5. Domaines d’application des phénomènes d’adsorption   

Les phénomènes d’adsorption sont opératoires dans les systèmes physiques, biologiques, et 

chimiques les plus normaux. Des opérations d’adsorption utilisant des solides tels que le 
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charbon actif et les résines synthétiques sont utilisées largement dans des applications 

industrielles et pour la purification des eaux. 

6. Isothermes d'adsorption                                                                                            

Une isotherme est une courbe montrant la variation de la quantité d'une espèce liquide ou gaz 

adsorbée sur une surface solide en fonction de sa concentration en solution à l'équilibre. Les 

expériences d'adsorption sont effectuées à une température constante (C. H. Giles et al.,  

1960). 

6.1.Classification des isothermes d’adsorption  

Tous les systèmes adsorbant-adsorbât ne se comportent pas de la même manière. 

Expérimentalement, on distingue quatre classes principales nommées : S (Sigmoïde), L 

(Langmuir), H (Haute affinité) et C (Partition constante). La figure III.5 représente cette 

classification (F. Edeline, 1992).  

 

Figure III.5. Classification des isothermes d’adsorption selon Giles et al., (Y. Bentahar,  2016). 

Les différentes classes d'isothermes :  

• Classe L  

Les isothermes de classe L présentent, aux faibles concentrations de la solution, une concavité 

tournée vers le bas qui traduit une diminution des sites libres au fur et à mesure de la 

progression de l'adsorption. Ce phénomène se produit lorsque les forces d'attraction entre les 

molécules adsorbées sont faibles. Elle est souvent observée quand les molécules sont 

adsorbées à plat, ce qui minimise leur attraction latérale. Elle peut également apparaître quand 

les molécules sont adsorbées verticalement et lorsque la compétition d'adsorption entre le 

solvant et le soluté est faible. Dans ce cas, l'adsorption des molécules isolées est assez forte 

pour rendre négligeable les interactions latérales (N. Drici, 2014). 
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•  Classe S  

Les isothermes de cette classe présentent, à faible concentration, une concavité tournée vers le 

haut. Les molécules adsorbées favorisent l'adsorption ultérieure d'autres molécules 

(adsorption coopérative), Ceci est dû aux molécules qui s'attirent par des forces de Van Der 

Waals, et se regroupent en îlots dans lesquels elles se tassent les unes contre les autres. Ce 

comportement est favorisé, d'une part, quand les molécules de soluté sont adsorbées 

verticalement comme c'est le cas des molécules possédant un seul groupe fonctionnel et 

d'autre part, quand les molécules se trouvent en compétition d'adsorption forte avec le solvant 

(N. Drici, 2014). 

• Classe H   

La partie initiale de l'isotherme est presque verticale, la quantité adsorbée apparaît importante 

à concentration quasiment nulle du soluté dans la solution. Ce phénomène se produit lorsque 

les interactions entre les molécules adsorbées et la surface du solide sont très fortes. 

L'isotherme de classe H est aussi observée lors de l'adsorption de micelles ou de polymères 

formées à partir des molécules de soluté (N. Drici, 2014). 

• Classe C  

Les isothermes de cette classe se caractérisent par une partition constante entre la solution et 

le substrat jusqu'à un palier. La linéarité montre que le nombre de sites libres reste constant au 

cours de l'adsorption. Ceci signifie que les sites sont créés au cours de l’adsorption. Ce qui 

implique que les isothermes de cette classe sont obtenues quand les molécules de soluté sont 

capables de modifier la texture du substrat en ouvrant des pores qui n'avaient pas été ouverts 

préalablement par le solvant (N. Drici, 2014). 

6.2. Modélisation des isothermes d’adsorption  

6.2.1. Modèle de Langmuir  

Le modèle de Langmuir, initialement développé pour l’adsorption en phase gazeuse, s’adapte 

très bien à la représentation d’isothermes de type I en phase aqueuse. Ce modèle est basé sur 

plusieurs hypothèses (S. Zeggai et L. Kherchouche, 2018): 

• Les sites d’adsorption à la surface du solide sont tous énergiquement équivalents. 

• Chacun des sites ne peut fixer qu’une seule molécule.  
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• L’adsorption se fait en monocouche. 

• IL n’y a pas d’interaction entre les molécules adsorbées.  

Dans ces conditions, les isothermes peuvent être modélisées par l’équation (III.1).  

𝑸𝒆 =
𝑸𝒎𝒂𝒙𝒌𝑳𝑪𝒆

𝟏+𝒌𝑳𝑪𝒆
                                                     (III.1) 

Où : 

Qmax : représente la capacité maximale d’adsorption en mg.g-1 ; 

 kL : représente la constante de Langmuir caractéristique en l.mg-1.  

La linéarisation de l’équation (III.2), nous donnera une droite de pente 
1

𝑘𝐿𝑄𝑚𝑎𝑥
 et d’ordonnée à 

l’origine 
1

𝑄𝑚𝑎𝑥
.  

𝑪𝒆

𝑸𝒎𝒂𝒙
=

𝑪𝒆

𝑸𝒎𝒂𝒙
+

𝟏

𝒌𝑳𝑸𝒎𝒂𝒙
                                            (III.2) 

6.2.2. Modèle de Freundlich  

Le modèle simple et empirique de Freundlich est le plus communément utilisé. Il s’applique à 

de nombreux cas, notamment ceux de l’adsorption multicouche avec des interactions 

possibles entre les molécules adsorbées (N. Barka, 2008). 

C'est un modèle empirique largement utilisé pour la représentation expérimentale de 

l'équilibre d'adsorption. L'isotherme se présente sous la forme :  

𝑸𝒆 = 𝒌𝑭𝑪𝒆
𝟏/𝒏

                                                     (III.3) 

La linéarisation de cette équation en échelle logarithmique a le plus souvent la forme suivante 

: 

𝐥𝐧 𝑸𝒆 = 𝐥𝐧 𝒌𝑭 +  
𝟏

𝒏
𝐥𝐧 𝑪𝒆                                              (III.4) 

En traçant Ln 𝑸𝒆 en fonction de Ln 𝑪𝒆, on obtient une droite de pente (1/n) et d'ordonnée à 

l'origine Ln 𝑲𝑭 (N. Barka, 2008). 
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7. Forces d’adsorption  

Les molécules, ions ou atomes, formant la surface d’un solide sont soumises à des forces 

dissymétriques qui se traduisent par un champ de forces attractives. Ce champ représente une 

énergie superficielle par unité de surface, comparable à la tension superficielle des liquides. 

Ces forces sont neutralisées lorsque les particules mobiles (un gaz ou un solide) se fixent à la 

surface, on dit qu’elles s’adsorbent. La force qui retient une molécule adsorbée dépend de la 

configuration spatiale de l’interface (F. Edeline, 1992). 

8. Facteurs influençant le processus d’adsorption  

Le processus d’adsorption dépend de plusieurs paramètres qui peuvent influencer la capacité 

et la cinétique de la rétention d’un soluté sur un adsorbant. Il s’agit des paramètres suivants : 

(Y. Bentahar, 2016). 

8.1. Structure des adsorbants  

La structure et la nature des adsorbants jouent un rôle important pour le piégeage des 

différents composés organique et inorganique présent dans les eaux. La taille des particules, la 

surface spécifique et la porosité sont les principales propriétés qui affectent l’affinité d’un 

adsorbant vis-à-vis du soluté.  

8.2. Influence de l’adsorbat  

Les propriétés physico-chimiques de l’adsorbat sont déterminantes et jouent un rôle 

primordial lors de son adsorption sur une surface solide de l’adsorbant. La structure 

moléculaire est l’un des principaux paramètres qui influence la rétention des adsorbats. Plus la 

structure moléculaire est volumineuse plus sa rétention par certaines phases solides est 

difficile. Par ailleurs, l’adsorption des solutés est conditionnée par la composition de la 

solution puisqu’en présence simultanée de plusieurs espèces génère une concurrence vis-à-vis 

des sites d’adsorption surtout pour celles qui possèdent une structure similaire. 

8.3. Influence du pH 

Le pH est un paramètre prédominant dans le processus d’adsorption. Il affecte directement 

l’état de charge de l’adsorbant et de l’adsorbat. Son effet sur la rétention des contaminants est 

souvent étudié. Dans la plupart des cas, le pH faible favorise l’adsorption des anions alors que 

le milieu alcalin favorise celle des cations.  
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8.4. Influence de la température  

L’adsorption est un processus global résultant de plusieurs processus à l’interface 

solide/liquide. Elle peut être exothermique, endothermique ou athermique. Elle est donc 

conditionnée par la température. Ainsi, l’augmentation de la température favorise les 

processus de chimisorption alors que son abaissement favorise l’adsorption physique. 

Conclusion  

Dans ce domaine, notre sujet portait sur un élément important et fondamental dans cette 

étude, qui est le phénomène d'adsorption, dans lequel nous nous sommes référés à une 

définition de ce phénomène et de ses types en plus de sa cinétique et de ses mécanismes, puis 

aux modèles les plus utilisés pour expliquer le phénomène d'adsorption solide et liquide, ainsi 

que les facteurs influant sur ce phénomène. 
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CHAPITRE IV 

Synthèse et caractérisation des adsorbants 

  

Introduction 

Ce chapitre est consacré à la description du protocole expérimental de synthèse des 

hydroxydes doubles lamellaires (HDL) et leurs produits calcinés ainsi que les techniques de 

caractérisation utilisées. 

Cette partie de travail a pour objectif de préparer une phase HDL à base de Nickel et 

d’Aluminium pour obtenir une phase hydroxyde notée Ni1,5Al-CO3 avec un rapport molaire 

Ni2+/Al3+ égal à 1,5.  

Une calcination de cette phase conduisant à la formation d’oxydes mixtes notés Ni1,5Al-380 

ayant la propriété de pouvoir se régénérer en HDL « par effet mémoire » en adsorbant de 

nouvelles entités anioniques sera notre seconde étape.  

1. Synthèse des adsorbants Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 

Alors que de nombreux HDL ont été identifiés dans la nature comme des minéraux, beaucoup 

d’autres peuvent être préparés synthétiquement en laboratoire, pilotes et processus à l'échelle 

industrielle. La synthèse des HDL permet un contrôle précis de la composition et de la 

structure d’HDL, ce qui est important pour de nombreuses applications. Les impuretés 

indésirables dans les HDL causé par l’existence des anions non désirées entre les couches, la 

substitution partielle des actions de la couche d’intérêt et même la croissance d’autres 

minéraux, peuvent être variés en fonction de la source des échantillons analysés (F. L. Theiss 

et al., 2016). 

1.1. Synthèse des matériaux de type Ni1,5Al-CO3  

Dans cette partie la synthèse d’une phase HDL a été menu à base de Nickel et d’aluminium 

selon un rapport molaire Ni2+/𝐴𝑙+3 = 1,5. 

1.1.1. Produits utilisés 

Les produits de départ utilisés dans la synthèse de ces matériaux sont : 
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• Les chlorures de nickel NiCl2.6H2O (Biochem, 97%) ; 

• L'hydroxyde de sodium NaOH (Biochem, 97%) ; 

• Les carbonates de sodium Na2CO3 (Sigma-Aldrich, 99.5%) ; 

• Aluminum chloride AlCl3.6H2O (Biochem, 99%). 

1.1.2. Conditions de synthèse 

Lors de la préparation de la phase Ni1,5Al-CO3, les paramètres suivants ont été respectés : 

• Rapport molaire est égaul à 1,5 ; 

• Agitation vigoureuse continuelle ; 

• Température de vielliessement égale à 70°C ; 

• Temps de vieillessement égal à 18 h ; 

• Température de séchage égale à 80°C ; 

• Durée du séchage égale à 20 h. 

1.1.3. Préparation de la phase Ni1,5Al-CO3 

La synthèse de la phase HDL a été réalisée par la coprécipitation d’une solution de sel de Ni2+
 

et Al3+
 par une solution basique de NaOH et de Na2CO3. A un volume connu de solution de 

NiCl2.6H2O et de AlCl3.6H2O a été ajoutée, goutte à goutte, une quantité d’une solution d’un 

mélange de NaOH (1M) et de Na2CO3 (2M), l’addition se faisant sous agitation pendant 3 

heures (à température ambiante le pH étant contrôlé à l'aide d'une solution de soude (1M) et 

maintenu constant).  

Afin de faciliter la cristallisation du précipité, Le contenu a été maintenu dans un flacon 

hermétique à 70°C durant 18 heures. Le produit de synthèse a été ensuite filtré et lavé 

plusieurs fois à l'eau distillée afin d'éliminer toute trace des chlorures et de sodium qui se 

forme lors de la réaction de synthèse.  

Après purification, le produit obtenu a été séché à l'étuve, et enfin a été broyé jusqu'à 

l'obtention d'une poudre homogène, de couleur verte, qui a été identifiée et caractérisée par la 

diffraction des rayons X (DRX), par les analyses thermiques (ATD/TG) et par la 

spectroscopie infra rouge (IRTF).  
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1.2.  Préparation de la phase Ni1,5Al-380  

La calcination des HDL précurseurs provoque une déshydratation (perte des molécules d’eau 

interstitielles), une dés-hydroxylation et une perte des anions de compensation. Les oxydes 

mixtes ainsi produits ont l’avantage d’être stables thermiquement, d’avoir des surfaces 

spécifiques importantes et de présenter une répartition homogène des cations métalliques à la 

surface (G. Radji, 2015). 

L’analyse thermogravimétrique (ATG) qui d’apprécier la variation de la masse d’un 

échantillon en fonction de la température, s’avère très utile pour suivre l’évolution de la 

composition du solide au cours de son calcination.  

L’appareillage utilisé est une thermobalance de marque T.A. instrument (TGA 2950). Les 

mesures ont été réalisées sous courant d’azote entre 30 et 500°C avec une vitesse de 

chauffage de 2°C/min .  

Sur le graphe enregistré (Figure IV.1), nous avons reporté, à la fois la courbe de perte de 

masse (ATG) et celle de la dérivée masse/température (ATD) en fonction de la température 

afin de mesurer plus précisément les températures auxquelles sont associées les modifications 

du solide analysé. 

 

Figure IV.1. Courbes de perte de masse totale (TG) et différentielle (ATD) 

de la phase Ni1,5Al-CO3 
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Ce thermogramme (Figure IV.1) présente plusieurs pertes de masse bien différenciées comme 

habituellement recensé dans la littérature (F. Cavani et al, 1991 ; H. Wang et al., 2009 ; G. 

de Souza et al., 2012).  

Sur la courbe TG, la perte en masse s’effectue en plusieurs étapes ; les hypothèses émises 

pour expliquer ces pertes, notamment les plus importantes, peuvent être résumée comme suit :  

• La première perte commençant à partir de la température ambiante jusqu’à 198°C, 

correspond à la perte de l’eau physisorbée à la surface du matériau et à la perte de 

l’eau localisée dans le domaine inter-lamellaire ; 

• La deuxième perte de masse est enregistrée entre 198 et 376°C et peut être associée au 

départ des groupements hydroxyles (et formation d’eau) ;  

• La troisième perte de masse est enregistrée entre 376 et 498°C et peut être associée au 

départ des anions carbonates de compensation (et formation de CO2) pour donner lieu 

à une décomposition des structures lamellaires et formation des oxydes mixtes dérivés 

; ceci sera confirmé ultérieurement par DRX.  

En complément la courbe TG, l’examen de la courbe ATD, montre trois pics. Le premier 

correspondant à la perte d’eau physisorbée et qui se situe à 116°C, suivi de deux autres pics 

correspondants à la perte des ions carbonates autour de 318°C et 378°C.  

La phase HDL Ni1,5Al-CO3 a été ensuite calcinée à la température 380°C pour donner 

naissance à un autre solide appelé « oxyde mixte » de couleur noire noté Ni1,5Al-380. 

Le traitement thermique a été effectué dans un four à programmation de température.   

2. Caractérisation des adsorbants Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 

2.1. Caractérisation par DRX   

La caractérisation par DRX a été réalisée par la méthode de poudres au niveau de laboratoire 

des analyse physico-chimiques de l’université d’Adrar. L’analyse du diffractogramme aux 

hauts angles de l’HDL permet d’identifier le matériau par l’intermédiaire des distances inter-

réticulaires dhkl mesurées et comparées aux raies de diffraction des fichiers ASTM (American 

Society for Testing and Materiels) ou JCPDS (Joint Commitee on Powder Diffraction 

Standards). 

Les diffractogrammes ont été enregistrés à l’aide d’un appareil de type Siemens D-5000, en 

utilisant le rayonnement Cu-Kα et équipé de logiciel d’identification des phases cristallines 

par comparaison avec les fichiers JCPDS. 
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Pour cette étude, la connaissance des positions des raies de diffraction en fonction de l'angle 

2θ est suffisante et permet d'attribuer à chaque réflexion un triplet d'indice de Miller h k l 

caractéristique du plan diffracté. 

Les paramètres de maille pour l’HDL sont ensuite déduits de l'indexation automatique des 

raies, le paramètre c est déduit de la position de la raie (003) tandis que le paramètre a découle 

de la position de la raie (110). 

Les diagrammes de diffraction des rayons X des phases Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 sont 

représentés par les figures IV.2 et IV.3. 

 

Figure IV.2. Diffractogramme des RX de la phase HDL carbonatée Ni1,5Al-CO3  
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Figure IV.3. Diffractogramme des RX de la phase HDL calcinée Ni1,5Al-380 

L’allure générale de diffractogramme de la phase carbonatée Ni1,5Al-CO3 est typique de 

l’hydrotalcite (Fichier JCPDS N°14-0191). Assumant un assemblage 3R des couches, les pics 

intenses aux bas angles, 2θ = 11°, 23° et 35° (c’est à dire dhkl avoisinant 7,54 ; 3,78 et 2,53 Å, 

respectivement) sont attribués à la diffraction des plans basals (003), (006) et (009) ont une 

intensité relativement élevée et leurs positions (en 2θ) donnent directement accès aux valeurs 

des distances inter réticulaires 𝑑ℎ𝑘𝑙 =𝑑003=2.𝑑006=3.𝑑009 , et donc au paramètre de la maille 

rembohydrique c (Å)=3.𝑑003. 

Dans la série des raies de type (hk0), on peut remarquer que la raie (110) permet facilement le 

calcul du paramètre a qui représente l`arrangement des cations métalliques dans les feuillets 

brucitiques, avec a (Å)=2.𝑑110 qui représente la distance catio-cation. 

L’indexation de la phase HDL Ni1,5Al-CO3 est donnée par le tableau IV.1 suivant : 
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Tableau IV.1. Indexation de la phase HDL carbonatée Ni1,5Al-CO3 

2θ (°) dhkl (Å) Intensité observée 

11,729230 7,53878  33,472630 

23,536100 3,77690 4,186867 

35,457610 2,52962 17,426780 

40,042800 2,24989 5,722191 

47,379110 1,91721 0,853358 

61,478580 1,50704 0,024200 

62,166360 1,49201 3,594758 

 

Les valeurs de a et de c pour la phase Ni1,5Al-CO3 sont données dans le tableau IV.2. 

Tableau IV.2. Les paramètres de la maille 

 c (Å) a (Å) 

Ni1,5Al-CO3 22,616 3,014 

 

Le diagramme de diffraction des rayons X enregistré pour la phase calcinée pendant 6 heures 

à la température de calcination 380°C Ni1,5Al-380 est représenté sur la figure IV.3. 

L’apparition de plusieurs pics non attribués aux hydrotalcites ont été obserbés, ce qui traduit 

la destruction de la structure lamellaire. Ce comportement s’explique par le départ de l’eau 

H2O inter-foliaire et des anions carbonates CO3
2- lors du traitement thermique. Les positions 

enregistrées 2θ = 37, 43 et 63° correspondent aux réflexions principales d’oxydes de nickel 

(bunsenite) NiO (Fichier JCPDS N°47-1049). 
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2.2.  Caractérisation par spectroscopie infrarouge (IRTF)   

Les phases HDL carbonatée et calcinée à 380°C ont été analysées par la spectroscopie IRTF 

par un spectromètre de marque Agilent technologies au niveau de laboratoire des analyses 

physico-chimiques de l’université d’Adrar, dans le domaine situé entre 4000 cm-1 et 400 cm-1. 

Les échantillons ont été confectionnés sous forme de pastilles circulaires constituées d'une 

masse avoisinant 2 mg de produit réparti dans 200 mg de bromure de potassium (KBr) utilisé 

comme support. 

Les spectres infrarouges des phases Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 sont représentés sur la figure 

IV.4 suivante : 

 

Figure IV.4. Spectres IRTF des phases Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 

 

La figure IV.4 présente une bande principale enregistrée vers 3400 cm-1 et elle est due au 

mode de vibration « stretching » des groupements hydroxyles -OH existant dans la couche 

brucite et les molécules d’eau dans l’espace inter-feuillet liée aux carbonates par des liaisons 

hydrogènes ; l'élargissement résulte de la liaison prolongée d'hydrogène.  
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Cette bande montre un épaulement, en avant, autour de 2088 cm-1, attribués à la liaison 

hydrogène (hydroxy et/ou aux molécules d'eau) avec les anions carbonates de la couche inter-

lamellaire.  

Une bande, plutôt faible, à 1640 cm-1 est due au mode « bending » des molécules d'eau H-O-

H intercalées dans l’espace inter-lamellaire. Une autre bande, plutôt pointue, apparait vers 

1400 cm-1, due au mode de vibration antisymétrique des anions carbonates des couches inter-

lamellaires. 

Des différences principales dans les spectres dans la région en dessous de 1000 cm-1 sont 

observées, attribuées aux vibrations d’élongation de liaisons M-OH et aux vibrations de 

valence M-OH-M’ et également à d'autres modes de vibration de l'anion carbonate aux 

environs de 880-800 cm-1. 

Le spectre infrarouge de la phase calcinée Ni1,5Al-380 montre une diminution relative de 

l’intensité des bandes d’absorption caractéristiques des molécules d’eau (à environ 3400 cm-1 

et 1640 cm-1).  

Conclusion  

Dans l’intention d’améliorer la performance de l’adsorption par nos matériaux (HDL et son 

oxyde), nous avons étudié les possibilités offertes dans divers domaines et particulièrement 

dans le traitement des eaux et la protection de l’environnement. 
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CHAPITRE V 

Etude de la régénération et de la réutilisation des adsorbants  

pour l’adsorption du rouge Congo 

 

Introduction  

Plus de 105 tonnes par an de colorants azoïques sont générées dans le monde en raison de 

l'augmentation de la demande et de la consommation de colorants azoïques synthétiques dans 

diverses industries. Les industries textiles utilisent à elles seules plus de 70% de colorant 

azoïque dans les processus de teinture. De plus, les eaux usées non traitées rejetées par ces 

industries (teintures et pigments) contiennent 10 à 25% de colorants synthétiques, ce qui 

entraîne ensuite une pollution de l'environnement. Les eaux usées contenant des colorants 

diminuent l'oxygène dissous (O.D.) et l'infiltration de la lumière du soleil dans l'eau, ce qui 

nuit à la vie aquatique (K. Lal Maurya et al., 2022). En ce qui concerne la santé publique et la 

réglementation de la protection de l'environnement, le développement de matériaux de 

remédiation environnementale pour l'élimination du colorant RC de l'effluent avant son rejet 

dans l'environnement est très crucial et pourrait être un domaine de recherche intéressant (D. 

Brahma et H. Saikia, 2022). 

Dans ce chapitre nous présentons l'application des adsorbants synthétisés (la phase HDL 

carbonatée Ni1,5Al-CO3 et son oxyde dérivé Ni1,5Al-380) dans l’adsorption du rouge Congo 

(RC). Le but principal est d’étudier la régénération et la réutilisation de nos matériaux en 

plusieurs cycles pour la décoloration des eaux par adsorption, en mettant en évidence 

l'influence de divers facteurs sur la capacité d'adsorption tels que, la quantité d’adsorbant, le 

temps de contact, le pH initial de la solution et la température du milieu réactionnel.  

1. Description du colorant adsorbé : rouge Congo (RC)  

Le colorant rouge Congo (RC) (Figure V.1), connu comme l'un des composés de l'aniline, est 

l'un des colorants azoïques (contenant des doubles liaisons -N=N-) les plus utilisés. De 

nombreuses industries utilisent le RC malgré sa dégradation difficile, sa cancérogénicité et sa 

haute toxicité, notamment l'imprimerie, le cuir et le textile. Cependant, le RC peut affecter les 

écosystèmes en raison de sa résistance à la dégradation microbienne et de sa bonne stabilité 

même à de faibles concentrations (Z. Ahsani-Namin et al., 2022).  
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Les propriétés cancérigènes et mutagènes du colorant RC inquiètent les chercheurs qui 

souhaitent développer une technique économique pour l’éliminer. Le RC est un type de 

colorant dont la formule chimique est C32H22N6Na2O6S2 (A. Kocyigit et al., 2022). 

 

Figure V.1.  Structure de Rouge Congo (formule chimique : C32H22N6Na2O6S2)  

2. Choix de la méthode de traitement : Adsorption en phase liquide 

De nombreux traitements physiques, chimiques et biologiques tels que l'adsorption, 

l'ultrafiltration, les membranes de nanofiltration, la dégradation photo-catalytique, la 

coagulation/floculation et les procédures biologiques ont été utilisés pour éliminer les 

contaminants des solutions aqueuses. Parmi ces méthodes, l'adsorption est bien connue 

comme l'une des méthodes les plus efficaces en raison de ses énormes avantages, tels que la 

polyvalence, le faible coût, la simplicité, la haute efficacité et la facilité d'utilisation (M. K. 

Habibi et al., 2021). 

3. Choix de l’adsorbant : HDL et son oxyde dérivé 

Plusieurs matériaux adsorbants pour la décontamination des eaux usées sont disponibles, 

notamment le charbon actif dérivé de déchets agricoles, les structures organiques métalliques, 

la zéolite, les gels à base de polymères, les nanomatériaux d'oxyde de graphène et les 

minéraux argileux. En outre, à la recherche de performances d'adsorption exceptionnelles et 

pour fabriquer des adsorbants durables, la fabrication de ces matériaux pour améliorer leurs 

caractéristiques d'adsorption suscite un intérêt considérable chez les chercheurs qui trouvent 

intéressant d'explorer plus avant la capacité des LDH à évaluer les problèmes liés aux 

contaminants azoïques (D. Brahma et H. Saikia, 2022).   



Chapitre V                                Etude de la régénération et de la réutilisation des adsorbants    

                                                                                            pour l’adsorption du rouge Congo 

 

51 
 

Parmi les matériaux argileux, les HDL sont le matériau le plus polyvalent qui présente 

d'excellentes caractéristiques d'élimination des colorants pendant le processus de purification 

des eaux. La structure des HDL est flexible et possède des caractéristiques structurelles 

importantes telles que la porosité, une surface élevée, l'échangeabilité des anions, la 

substitution isomorphe des ions métalliques sur les feuilles de brucite, la modification de la 

surface et la transformation en oxydes métalliques mixtes lors des calcinations à 500°C. 

Néanmoins, le faible coût et la nature moins toxique des HDL sont également d'autres 

avantages qui en font un matériau plus viable et plus respectueux de l'environnement pour 

l'élimination des contaminants organiques dangereux des effluents (D. Brahma et H. Saikia, 

2022).  

Dans ce travail, les matériaux préalablement préparés (la phase HDL carbonatée Ni1,5Al-CO3 

et calcinée à 380 Ni1,5Al-380 ont été appliqués pour adsorber le rouge Conge. 

4. Choix de la technique d’analyse : spectrophotométrie UV/Visible  

La détermination de la concentration des colorants est effectuée par dosage 

spectrophotométrique dans le domaine du visible, en utilisant la loi de Beer-Lambert :  

𝑨 = 𝐥𝐨𝐠
𝑰𝟎

𝑰
 = 𝜺. 𝑪. 𝒍                                                     (V.1) 

Avec :  

A : représente l’absorbance ; 

ε : représente le coefficient d'extinction spécifique du soluté ; 

l : représente l’épaisseur de la cellule optique ;  

C : représente la concentration du soluté.  

Dans une étude spectrophotométrique UV-Visible, il est d’usage de tracer le graphe de 

l’absorbance A en fonction de la longueur d’onde λ. 

4.1. Détermination de la longueur d’onde maximale 

Un balayage dans un domaine des longueurs d'ondes entre 350 nm et 800 nm en utilisant de 

solution de colorant RC aux diffèrent pH a été effectué (Figure V.2). Les valeurs des 

longueurs d'ondes d’absorption maximales mesurent λmax= 497 nm. 
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Figure V.2. Balayage du rouge Congo  

4.2. Etablissement de la courbe d’étalonnage 

L’étalonnage a été réalisé, avec des concentrations en soluté variant de 1 à 10 mg.l-1, la courbe 

d’étalonnage de rouge Congo est donnée par la courbe de la figure V.3.  

 

Figure V.3. Courbe d’étalonnage du rouge Congo 
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5. Facteurs influençant l’adsorption du colorant RC   

5.1. Effet de la quantité d’adsorbant sur l’adsorption du rouge Congo 

Dans cette partie, différentes masses de Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 ont été utilisés pour tester 

leur capacité à retenir le colorant RC. Après centrifugation, les surnageant ont été analysés par 

UV-visible à la longueur d'onde maximale du colorant, et les résultats sont représentés sur la 

figure V.4. 
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Figure V.4. Effet de la quantité d’adsorbant sur la fixation du rouge Congo  

 

Les résultats présentés sur la figure V.4 montre que pour chaque matériau carbonaté et 

calcinés, la quantité adsorbée en fonction de la masse d’adsorbant Qe (mg.g-1) décroit lorsque 

la quantité de celui-ci augmente jusqu’à une valeur limite mopt. Après cette valeur, la quantité 

fixée reste constante ; cette constatation est expliquée par l’état d’agrégation accru des 

plaquettes d’HDL pour des quantités croissantes de solide engendrant une diminution de la 

surface totale des particules du matériau disponible à l’adsorption des colorants anioniques, 

même résultat trouvé lors de l’adsorption de Bleu d’Evans sur les phases CuAl-CO3 et CuAl-

500 (F. Kefif et al., 2019).      
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5.2. Effet du temps de contact (adsorbat/adsorbant) sur l’adsorption du rouge 

Congo 

Une étude cinétique de l'adsorption d'une solution de colorant (RC) a été réalisée pour les 

phases carbonatée et calcinée à température ambiante et au pH de la solution. 

Les suspensions ont été agitées pendant des périodes à 150 min.  Un échantillon de solution 

de colorant a chaque temps a été prélevé et la concentration résiduelle de colorant dans le 

surnageant a été mesurée par un spectrophotomètre UV/Visible. 
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Figure V.5. Effet du temps de contact sur la fixation du rouge Congo 

 

Les graphiques des rendements d’élimination du RC en fonction du temps de contact 

représentés sur la figure V.5 montrent que l'équilibre de sorption du RC atteint après 30 min. 
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Les résultats montrent également que la fixation du RC est rapide dans un premier temps, puis 

évolue lentement vers la saturation. Deux types de phénomènes ont été observés : Adsorption 

rapide suivie d'une adsorption lente : ce phénomène est probablement dû à la résistance au 

transfert de masse au sein des grains des particules d'argile (S. Boutaraa et al., 2020).  

Les données cinétiques ont été ensuite utilisées dans la modélisation cinétique pour estimer 

les constantes de vitesse ainsi que la capacité d'élimination de ces matériaux. Le modèle de 

pseudo-premier ordre est dérivé de l'équation (V.2) de Lagergren et le modèle de pseudo-

second ordre est suggéré par l'équation (V.3) de Ho & McKay (S. Boutaraa et al., 2020).  

𝟏

𝑸𝒕
=

𝒌𝟏

𝑸𝒆

𝟏

𝒕
+

𝟏

𝑸𝒆
                                                           (V.2) 

𝒕

𝑸𝒕
=

𝟏

𝒌𝟐𝑸𝒆
𝟐 +

𝟏

𝑸𝒆
. 𝒕                                                        (V.3) 

Avec : 

Qt : représente la quantité de RC adsorbée (en mg.g-1) à un temps t donné ; 

Qe : représente la capacité d'adsorption maximale (en mg.g-1) ; 

k1 et k2 : représentent les constantes de vitesse de pseudo-premier ordre et de pseudo-

second ordre, respectivement ;  

t : représente le temps de contact Adsorbant/Adsobat (en min). 

L'équation de lagergren est appliquée, pour décrire la réaction, le tracé de (1/Qt) en fonction 

de l'inverse de temps (1/t) (Figure V.6) donne une droite d’ordonnée à l’origine (1/Qe) et de 

pente (k1/Qe), les valeurs obtenues permettent de déterminer la constant de vitesse k1 et la 

capacité d'adsorption des matériaux à l'équilibre Qe. 

En appliquant l'équation du pseudo second ordre, pour décrire la réaction, le tracé de (t/Qt) en 

fonction de temps (t) (Figure V.7) donne une droite d’ordonnée à l’origine 1/Qe.k2 et de pente 

1/Qe. Les valeurs obtenues permettent de déterminer la constante de vitesse apparente k2 et la 

capacité d'adsorption Qe des phases à l'équilibre. 
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Les paramètres calculés des modèles de sorption RC de pseudo-premier ordre et de pseudo 

second ordre par les phases Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 ont été estimés à l'aide d'une 

régression linéaire. Les données obtenues et les coefficients de corrélation, R², sont donnés 

dans le tableau V.1. 
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Figure V.6. Modèle de la cinétique selon le pseudo-premier ordre 
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Figure V.7. Modèle de la cinétique selon le pseudo-second ordre 
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Tableau V.1. Les paramètres cinétiques relatifs à l’adsorption de colorant rouge Congo  

 Pseudo-premier ordre Pseudo-second ordre 

 Qmax k1 R² Qmax k2 R² 

Ni1,5Al-CO3 151,74 0,91 0,97482 153,85 0,84 0,99997 

Ni1,5Al-380 149,48 0,66 0,92720 154,60 0,61 0,99992 

L'étude de la cinétique d'adsorption a montré qu'un modèle cinétique de pseudo-second ordre 

peut être utilisé pour décrire de manière satisfaisante l'élimination du colorant. 

Comme le montrent les Figures V.6 et V.7 et le Tableau V.1, les coefficients de corrélation 

élevés pour le modèle de pseudo-second ordre (0,9999). En outre, la différence entre la 

quantité adsorbée maximale (Qmax) obtenue à partir de l'équation cinétique de pseudo-second 

ordre et la quantité adsorbée expérimentale était faible, ce qui signifie que le modèle cinétique 

de pseudo second ordre était raisonnable. Comme on peut le voir, le modèle de pseudo second 

ordre était meilleur que le modèle de premier ordre de Lagergren pour les systèmes étudiés 

dans cette étude, la bonne adéquation avec les données expérimentales pour tous les 

échantillons confirme que le mécanisme de contrôle de la vitesse d'adsorption est l'adsorption 

chimique. Un phénomène similaire est observé dans l'adsorption de l'orange de méthyl sur les 

hydroxydes doubles lamellaires Zn-Al (F. Z. Mahjoubi et al., 2019). 

5.3. Isothermes d’adsorption 

Les isothermes d’adsorption ont été étudiés pour des concentrations variées en colorant RC, en 

utilisant des suspensions du matériau (carbonaté et calciné), dans un volume connu de solution du 

RC à température ambiante et pH de la solution. A la fin, les concentrations résiduelles en 

colorant dans les surnageants ont été déterminées par spectroscopie UV-visible à la longueur 

d’onde λmax = 497 nm et en traçant la quantité adsorbée de RC (Qe) en fonction de la 

concentration à l'équilibre (Ce). 

Les données isothermes expérimentales de l'adsorption de RC sur nos matériaux sont 

représentées dans la Figure V.8. La capacité d'adsorption Qe augmente avec l'augmentation de 

la concentration en colorant Ce jusqu'à atteindre un équilibre qui correspond au maximum 

d'adsorption pour lequel la surface d'adsorption est saturée. On peut observer que toutes les 

courbes isothermes présentent la forme typique en "L" selon la classification de Giles (C. H. 

Giles et al., 1960).  
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Figure V.8. Isothermes d’adsorption du rouge Congo  

 

Plusieurs modèles ont été utilisés dans les études d'adsorption pour décrire les isothermes 

d'adsorption des données expérimentales. Dans ce travail, les modèles isothermes de 

Langmuir et de Freundlich ont été évalués.  

Le modèle d'adsorption de Langmuir (I. Langmuir, 1916) est basé sur l'hypothèse que 

l'adsorption maximale correspond à une monocouche saturée de molécules de soluté sur la 

surface de l'adsorbant. Les données d'adsorption ont été ajustées au modèle d'adsorption de 

Langmuir pour estimer la capacité d'adsorption maximale Qmax corrélée à la couverture 

complète de la monocouche de la surface du sorbant. Les résultats de la modélisation sont 

représentés sur la figure V.9 : 
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Figure V.9. Modélisation selon Langmuir des isothermes d’adsorption du RC 

L'isotherme de Freundlich (H. M. F. Freundlich, 1906), purement empirique et connue pour 

être satisfaisante pour les faibles concentrations, les résultats de modélisation des isothermes 

d’adsorption sont représentés dans la figure V.10 : 
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Figure V.10. Modélisation selon Freundlich des isothermes d’adsorption du RC 
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Les paramètres des isothermes sont donnés dans le tableau V.2. 

Tableau V.2. Les paramètres des isothermes d’adsorption relatifs à l’adsorption de colorant 

rouge Congo  

 Selon Langmuir  Selon Freundlich  

 Qmax 

(mg.g-1) 

kL R² n kF R² 

Ni1,5Al-CO3 425,53 0,1507 0,97627 2,15 52,227 0,94594 

Ni1,5Al-380 460,83 0,0606 0,97162 1,90 66,397 0,98515 

 

Les résultats montrent que le modèle de Langmuir convient mieux pour décrire l’adsorption 

de rouge Congo sur les phases Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380. Ce modèle est caractérisé par la 

détermination de la capacité d’adsorption maximale du matériau. En effet, les matériaux 

considérés présentent des capacités d’adsorption différentes variant selon le type du matériau 

(calciné ou non). La capacité d’adsorption maximale de rouge Congo sur la phase Ni1,5Al-

CO3 est égale à 425,53 mg.g-1 et sur la phase calcinée Ni1,5Al-380 est égale à 460,83 mg.g-1, 

cette capacité est élevée pour la phase calcinée, ce qui laisse déduire que les anions carbonates 

dans la phase carbonatée sont remplacées par les anions de colorant rouge Congo par effet de 

mémoire.  

L’exploitation des équations des droites de l’isotherme de Freundlich permet de calculer les 

constantes kF et n qui varient selon le type de matériau. D’après les valeurs de n, on peut 

conclure que l’adsorption est favorable dans tous les cas. L’efficacité d’adsorption de ces 

matériaux est d’autant plus élevée que le coefficient n est petit (M. Suzuki, 1990).  

On remarque aussi que le coefficient de corrélation R² est proche de 1 dans tous les cas. 

5.4. Effet du pH de la solution 

Le pH du milieu joue un rôle très important dans les mécanismes d’adsorption des métaux, il 

affecte non seulement la charge de la surface de l’adsorbant mais aussi la spéciation du métal.  
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L’adsorption du RC a été effectué dans le domaine de pH varié. La valeur de pH initiale est 

ajustée par des solutions de l’hydroxyde de sodium ou de l’acide chlorhydrique. Les résultats 

sont représentés sur la figure V.11. 
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Figure V.11. Effet du pH initial de la solution sur la fixation du rouge Congo 

 

La figure V.11 montre que la valeur du pH initial de la solution n’a aucun effet sur l’efficacité 

de fixation du rouge Congo sur nos matériaux soit calciné ou non. 

5.5.  Effet de la température du milieu  

L'effet de la température sur l'adsorption de colorant RC sur nos matériaux Ni1,5Al-CO3 et 

Ni1,5Al-380 a été étudié pour un temps d'incubation d’une heure et est montré dans la figure 

V.12. En augmentant la température jusqu'à 40°C, le taux d'adsorption du colorant RC sur 

Ni1,5Al-CO3 ont augmenté en raison de l'augmentation de la mobilité et donc du flux du 

colorant anionique associé à un taux de diffusion plus élevé dans l'espace interlamellaire 

chargé positivement de HDL (B. Singh Yadav et S. Dasgupta, 2022). À une température 

encore plus élevée de 50°C, l'augmentation de la mobilité et du taux de diffusion du colorant 

anionique a été contrebalancée par la diminution de l'affinité de liaison entre les molécules de 
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colorant anionique et l'espace interlamellaire chargé positivement de la molécule d'adsorbant 

et aucune amélioration significative de la capacité d'adsorption de RC n'a été observée sur les 

phases.  
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Figure V.12. Effet de la température sur la fixation du Rouge Congo 

 

5.6. Thermodynamique de l’adsorption du rouge Congo 

L’étude de l’influence de la température et sa relation avec le coefficient de distribution kd, 

nous a permis de déterminer les paramètres thermodynamiques à l'équilibre caractérisant le 

phénomène et la solidité des liaisons adsorbat-adsorbant, tels que l'énergie libre (ΔG°), 

l'enthalpie (ΔH°) et l'entropie d'adsorption (ΔS°) du rouge Congo sur les différentes surfaces 

de nos matériaux à partir des équations suivantes (X. Jin et al., 2005) et (Y-H. Huang et al., 

2007).  

𝒌𝒅 = 𝑸𝒆. 𝑪𝒆                                                            (V.4) 

∆𝑮° = ∆𝑯° − 𝑻. ∆𝑺°                                                     (V.5) 

De (V.4), (V.5), on obtient :  
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𝐥𝐧 𝒌𝒅 = −∆𝑮°𝑹𝑻                                                   (V.6) 

𝐥𝐧 𝒌𝒅 =
∆𝑺°

𝑹
−

∆𝑯°

𝑹

𝟏

𝑻
                                                  (V.7)  

Avec :  

Kd : représente la constante de distribution ; 

 Qe : représente la capacité d’adsorption à l’équilibre (mg.g-1) ; 

 Ce : représente la concentration à l’équilibre du soluté en solution (mg.L-1) ;  

 R : représente la constante des gaz parfaits (J. mol-1.K-1) ;  

T : représente la température absolue (K).  

ΔG° est l'énergie libre d'adsorption de Gibbs, qui est composée de deux termes, un terme 

enthalpie que (ΔH°) qui exprime les énergies d'interactions entre les molécules et la surface 

adsorbant, et un terme entropique (ΔS°) qui exprime la modification et l'arrangement des 

molécules dans la phase liquide et sur la surface. L'importance relative des deux termes 

dépend du système adsorbat -adsorbant envisagé. Le coefficient de distribution est déterminé 

par la relation Kd=Qt/ce [cm3/g], et après avoir tracé lnkd= f (1/T) (Figure V.13). 
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Figure V.13. Etude thermodynamique de l’adsorption du rouge Congo  
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L'examen thermodynamique peut être obtenu par la représentation graphique de Lnkd = f 

(1/T), Où −ΔH°/R est la pente et ΔS°/R l’ordonnée à l’origine. L’équation de van ’t Hoff 

suppose que ΔH° et ΔS° sont constantes et indépendants de T ; par conséquent, la variation de 

kd en fonction de T peut être utilisée pour calculer ΔH° et ΔS°. 

Le tableau V.3 donne les résultats obtenus : 

Tableau V.3. Les paramètres thermodynamiques de l’adsorption du rouge Congo 

 T (K) 
ΔG° 

(KJ.mol-1) 

ΔH° 

(KJ.mol-1) 

ΔS° 

(J.K-1.mol-1) 

Ni1,5Al-CO3 

303 

313 

323 

333 

343 

-2,748 

-9,564 

-11,631 

-13,054 

-13,912 

 

 

75,809 

 

 

 

 

266,111 

 

 

Ni1,5Al-380 

303 

313 

323 

333 

343 

-10,357 

-11,874 

-12,817 

-13,576 

-14,351 

19,058 97,956 

 

Les valeurs négatives de ΔG° ont confirmé que le processus d'adsorption du colorant RC sur 

nos matériaux était spontané. La valeur positive de ΔH° indique la nature endothermique de 

l'adsorption du colorant RC sur nos matériaux, ce qui signifie qu'une température plus élevée 

de la solution de colorant RC est plus favorable à une capacité d'adsorption plus élevée (B. S. 

Yadav et S. Dasgupta, 2022). La valeur positive de ΔS° pendant le processus d'adsorption est 

associée à l'augmentation du degré de liberté des ions et des molécules de colorant dans la 

solution et entre l'interface solide-liquide. 

6. La régénération et la réutilisation des phases Ni1,5Al-CO3 et Ni1,5Al-380 

Le recyclage de nos matériaux adsorbants après l'adsorption d'un colorant dangereux est 

impuissant à l'application pratique est l’étude principale de ce travail. 
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Après avoir fixé les paramètres influençant l’adsorption du rouge Congo, tels que : la masse 

d’adsorbant, le pH initial de la solution et la température du milieu réactionnel ; trois solvants 

(méthanol, méthanol 50%, et eau) ont été utilisés pour extraire le RC adsorbé sur nos 

matériaux après 3 heure de désorption dans un processus discontinu et à température 

ambiante. 

Les matériaux résultants ont été ensuite réutilisé pour des cycles d'essais d'adsorption-

désorption, et les résultats sont représentés dans le tableau V.4 suivant :  

Tableau V.4. Rendement d’adsorption du rouge Congo en fonction du nombre de cycle 

d’adsorption/désorption 

Rendement d’adsorption sur la phase Ni1,5Al-CO3 (%) 

-- Eau  Méthanol 50% Méthanol 

Cycle 0 95 -- -- 

Cycle 1 91,9 94,67 94,71 

Cycle 2 69,12 69,29 85,79 

Cycle 3 40,65 47,84 67,06 

Cycle 4 39,28 34,94 42,41 

Cycle 5 13,21 25,47 33,55 

Rendement d’adsorption sur la phase Ni1,5Al-380 (%) 

Cycle 0 97,00   

Cycle 1 77,38 92,87 95,00 

Cycle 2 65,80 85,20 94,20 

Cycle 3 54,25 63,96 60,21 

 

D'après le tableau V.4, le pourcentage d’élimination du colorant RC par l'adsorbant Ni1,5Al-

380 traité par le méthanol est à peine changé même après 3 cycles, et a montré une baisse lors 

des 4ème et 5ème cycle.  
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Cela montre que nos adsorbants peuvent être régénérés et réutilisés pour une application 

pratique potentielle de l'adsorption pour éliminer les polluants anioniques dangereux de l'eau.  

Conclusion  

Les adsorbants synthétisés ont montré une excellente capacité d'adsorption du colorant rouge 

Congo à partir de sa solution aqueuse, grâce à l'échange d'anions et au mécanisme 

d'adsorption de surface. Le profil d'adsorption du colorant RC sur les nanoparticules Ni1,5Al-

CO3 a montré une dépendance à la température par rapport au temps d'incubation et a montré 

une capacité d'adsorption élevée à des températures supérieure à 50°C. Le taux d'adsorption 

du colorant RC a rapidement augmenté avec l'augmentation de la température de la solution 

de 30 à 40°C. 

La phase Ni1,5Al-CO3 a montré une excellente capacité de régénération jusqu'à 5 cycles 

d'adsorption du colorant RC dans celle-ci. Une meilleure adaptation de la cinétique 

d'adsorption a été observée en utilisant la cinétique de pseudo-second ordre par rapport à celle 

de pseudo-premier ordre, indiquant que le mécanisme d'adsorption était principalement régi 

par le processus de chimisorption. L'isotherme d'adsorption a été ajustée en utilisant les 

modèles de Freundlich et de Langmuir et le modèle de Langmuir a semblé donner un meilleur 

ajustement représentant l'adsorption monocouche homogène du colorant RC sur les deux 

phases carbonatée et calcinée. Ce rapport a montré que le matériau Ni1,5Al-CO3 pouvait être 

utilisé comme adsorbant potentiel pour adsorber le colorant RC à partir de la solution. 
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Conclusion générale 

Dans ce travail, nous avons traité un problème qui devenu de plus en plus inquiétant, c’est le 

problème de la présence de la matière colorante dans l’eau, qui affecte l’environnement 

aquatique. 

Pour cela, nous avons synthétisé une phase d’hydroxyde double lamellaire et de son oxyde 

dérivé pour les utiliser dans l’adsorption du rouge Congo.  

Avant d’appliquer ces matériaux, nous avons réalisé un ensemble d'analyses dont les plus 

importantes sont la DRX, l’ATD, l’ATG, l’IRTF, et ceci afin de s'assurer que la phase 

hydroxyde double lamellaire qui a été fabriquée correspondent bien aux naturels, et les 

résultats obtenus ont été positif. 

Le colorant rouge Congo a été utilisé comme moyen de déterminer la capacité d’adsorption en 

solution aqueuse les hydroxydes doubles lamellaire. Une partie des hydroxydes a été calcinée 

à une température de 380°C et certains ont été conservés afin de comparer lequel était le 

meilleur pour éliminer le colorant. Calciné était le meilleur en absorbant pour l'évaporation de 

certains de ses éléments. L'étape de transformation, ce qui en fait le meilleur. 

Un ensemble d'indicateurs ont également été utilisés pour prouver la capacité des feuilles de 

double stratifié à absorber le colorant rouge Congo avec un rapport molaire de 1,5. Parmi les 

indicateurs utilisés, on retrouve la quantité de matériau absorbant, le pH, la température, les 

données isothermes et cinétiques. Données en plus du modèle cinétique de second ordre et du 

modèle de Freundlich, Langmuir Oubliez la thermodynamique, qui mettait l'accent sur 

l'élimination du colorant. 

Enfin, à l'issue de cette étude, nous avons conclu que les hydroxydes doubles lamellaires, 

Ni1,5Al-CO3, notamment calcinés, ont la capacité d'absorber le colorant et peuvent être 

considérés comme une alternative à l'argile naturelle. Les eaux usées les plus dangereuses, et 

ce par adsorption. 
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