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Résumé

La contribution @ I'étude comparative de quatre charbons activés @ partir des coques de noix de coco a fait
I'objet de notre étude. Les charbons actifs utilisés ont été préparés a base de coques de noix de coco
considérées comme “déchets agricoles” en Cote d’lvoire et appliqués sur le diuron. Les caractérisations des
charbons actifs utilisés ont montré que les quatre charbons actifs ont une honne efficacité vis-a-vis du diuron
et arévélé que ceux issus de la méthode d’activation physique sont les meilleurs. Les cinétiques d’adsorption
ont été modélisées par les isothermes de Langmuir, Freundlich, Temkin et Dubinin-Radushkevich afin
d’évaluer le taux d’adsorbat et d’en déduire le mécanisme d’adsorption associé. Il ressort de cette étude que
I'adsorption du polluant sur chaque charbon actif est chimique et suit une cinétique de pseudo-ordre 2.
L’'ojustement des isothermes a montré que nos résultats expérimentaux s’accordent avec les modéles de
Temkin et Dubinin-Radushkevich. La simulation de nos résultats avec les deux modeles précités indique que
I'adsorption est linéaire et est caractérisée par une distribution uniforme des énergies de linison en surface.
Elle a aussi montré que le processus est fortement dominé par la diffusion intra particulaire.

Mots-clés : charbon actif, activation, divron, isotherme, coque de noix de coco.

Abstract

The contribution to study of four activated carbons coconut shells based

The contribution to the comparative study of four activated carbons from coconut shells is the subject of our
study. The used activated carbons were prepared from coconut shells regarded as "agricultural waste” in
Ivory Coast and applied diuron. The characterizations of the used activated carbons showed that the four
activated carbons have good efficiency vis-a-vis the diuron and found that those from the physical activation
method are the best. The adsorption kinetics were modeled by the Langmuir isotherms Freundlich, Temkin
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and Dubinin-Radushkevich to assess the rate of adsorbate and to deduce the associated adsorption
mechanism. It appears from this study that the adsorption of the pollutant on each activated carbon is
chemically and follows a pseudo-order kinetics 2. The adjustment isotherms showed that experimental results
are consistent with models of Temkin and Dubinin-Radushkevich. Simulation of our results with the above two
models shows that the adsorption is linear and is characterized by a uniform distribution of surface binding
energies. It also showed that the process is strongly dominated by intra-particle diffusion.

Keywords : activated carbon, activation, divron, isothermal, coconut shell.

1. Introduction

La communauté scientifique accorde de I'intérét d la qualité de la vie sur laterre, c'est-d-dire & la préservation
de I'environnement, qui est mise @ mal par les rejets gazeux, liquides et solides régénérés par les industries,
les activités humaines et les catastrophes naturelles. L'impact de ces rejets peu ou non biodégradables, sur
I'environnement et la santé des @tres vivants, en particulier sur les hommes, est devenu préoccupant. Des
chercheurs [1 - 3] s’emploient d trouver des moyens et des techniques pour valoriser aussi, les déchets issus
de ces activités humaines. Ainsi, élaborer des charbons actifs @ partir des déchets végétaux est intéressant
du point de vue économique car c’est @ partir de transformations simples qu’est effectuée une application
directe de ces matériaux de base [4]; et du point de vue écologique et environnemental, ces déchets sont
revalorisés. Les charbons actifs issus des déchets agricoles sont des matériaux moins colteux. C'est dans
cette perspective que s'inscrit ce travail dont le but est de valoriser les coques de noix de coco en de hons
charbons actifs. En effet, de nombreux déchets des coques de noix de coco inondent les abords des marchés
des villes cotiéres de certains pays ayant une ouverture maritime, comme la Cote d’lvoire.

Ces charbons aux caractéres spéciaux sont dits activés a cause du traitement préalable qui leur confére des
propriétés d’adsorbant. La transformation de ces déchets ligno-cellulosiques est utile pour deux raisons d
savoir : la réduction de la quantité de déchets végétaux qui constituent par leur abondance une pollution
spécifique comme on peut I'observer par exemple sur les plages, et la transformation des déchets en
matériaux utiles pour la purification des eaux. Le présent travail est consacré d la comparaison de charbons
actifs a base de coques de noix de coco provenant de la (dte d’lvoire et la vérification du mécanisme
d’adsorption associé. Le mode d’activation, les caractérisations physique et chimique, les surfaces spécifiques
et les applications sur le diuron comme polluant ont été étudiés. Le diuron est un herbicide trés utilisé en (dte
d’ivoire dans les plantations et au niveau des voiries. Cette étude présente donc un double aspect
environnemental. D’une part, traiter et améliorer la qualité de I'eau issue des rejets industriels afin de
préserver I'environnement, et d’autre part, valoriser la biomasse en transformant les résidus agricoles
(coques de noix de coco) en charbon actif [5].

2. Matériel et méthodes
2-1. Le charbon actif et les produits chimiques

Les charbons actifs que nous avons utilisés proviennent des coques de noix de coco considérées comme des
déchets agricoles en (te d’lvoire. Ces charbons actifs ont été préparés au laboratoire de I'lUT Moselle-Est d
I'Université Lorraine, France. Les étapes de la préparation du charbon actif utilisé dans les tests ainsi que ses
caractéristiques sont résumées dans le Tableauv 1.
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2-2. Réacteur d’activation (four)

La carbonisation des coques de noix de coco est effectuée dans un récipient en acier inoxydable
(Longueur : 25 cm ; Largeur : 18 cm et Profondeur : 11 cm). Ce récipient comporte une entrée et une sortie de
gaz et est relié a un thermocouple (thermometre) permettant de connaftre d tout instant la température dans
le récipient comme le montre la Figure 1.l est chauffé par un four muni d’'un programmeur-régulateur de
température. Ce systéme permet de choisir la vitesse de montée en température, le niveau et la durée du
palier de la température finale.

& Gazproduits
(CO, Hy,..)

COj et/ouN; =>——

0 p oD 000l o Matériaucarbonisé

80 00000
—_ Nononon

O Réactifsde gaz
(COzet/ouN;)

Figure 1 : Schéma du réacteur inoxydable

Le mode d’obtention des charbons actifs est résumé dans le Tableav 1.

Tableav 1 : Caractéristiques des étapes de préparation des charbons actifs

Echantillons préparés au laboratoire
CA-G CA- G CA-G; CA -G,
-Température (°() 450 350 400 Paramtres
& | -Débit de gaz 10 mL / min 10 mL / min 10 mL / min )
> inconnus
s | -bu Azote Azote Azote (Non fournis)
& | -Paliers 60 minutes 30 minutes 60 minutes
-Diamétre (mm) 1et2 1et2 1,5¢et2
T . . Chimique a Inconnue
Voie d’activation Physique Physique KOH (Non fournis)
=
.2 | Durée du plateau 3 heures 1 heure 2 heures
S 3
2 | Goz utilisés N, + C0; 0z Np+ €O, | orametres
k= . : inconnus
Débit du gaz (mL / min) 100 100 50 (Non fournis)
Température du plateau (°C) 800 800 700

2-3. Le polluant

Le diuron, N-(3,4-dichlorophényl)-N’, N'-diméthyl-urée est un herbicide appartenant d la famille des urées et
précisément au sous-groupe des phénylurées [6]. Cette urée substituée se présente sous la forme d’un solide
incolore, inodore et peu soluble dans I'eau. Selon [7], C’est un produit non ionique, sa solubilité est trés
modérée de 'ordre de 42 mg.L" d 25°C. Son taux d’hydrolyse est négligeable & pH neutre mais augmente dés
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que les conditions deviennent fortement acides ou basiques [8]. Le diuron présente une certaine toxicité. Les
principaux effets chroniques semblent consister en une tendance a I'anoxie et I'anémie [9]. L'adsorption du
diuron a été suivie par les mesures d'absorbance  I'aide d’un spectrophotométre THERMO SCIENTIFIQUE type
Hélios OMEGA UV-VIS. L’étalonnage a été réalisé, avec des concentrations en soluté variantde 0 a2 mg /L, a
la longueur d'onde maximale 523 nm d'absorption déterminée. La quantité de divron adsorbée a été
déterminée en mesurant les concentrations de diuron qui s’adsorbe a I'équilibre dans la phase liquide. Et la
mesure de la densité optique est basée sur la loi de Beer-Lambert :

DO =a.l.C (1)

avec, DO (ov A) : La densité aptigue (ov absorbance) ; a : Coefficient d’extinction de la substance en L.g'.cor’ ;
/: Longueur de la cellvle (la cuve) en cm ; C : Concentration de la solution g.1-".

2-4. Méthodes

Les mesures ont été effectuées au Laboratoire National de la santé publique de Cote d’Ivoire.

2-4-1. Test d’adsorption

Dans cette expérience, nous utilisons la molécule du diuron pour caractériser les propriétés d’adsorption des
différents charbons actifs utilisés puisque cette molécule est une des cibles de notre travail. C'est une bonne
base pour développer les procédés d'évaluation d'un charbon actif. Cette expérience est réalisée afin de
déterminer les isothermes d’adsorption.

2-4-2. Mode opératoire de ['adsorption dv divron sur les différents échantillons de charbons actifs

Dans un volume de 250 mL d’une solution aqueuse de diuron de concentration 10 mg.L" contenu dans un
erlenmeyer, est ajoutée une masse de 125 mg d’un charbon actif préparé a partir des coques de noix de coco.
Le mélange est maintenu sous agitation pendant toute la durée de I'expérience a 350 tr / min, 6 26 £ 2 °C, et
d pH = 7,0 £ 0,5. Linstant de contact du charbon avec la solution est pris comme instant initial 10. Des
échantillons sont prélevés au cours de I'expérience, a intervalle de temps régulier 5, 10, 30, 60, 120, 180, 240
et 360 minutes puis filtrés et analysés par le spectrophotométre. La quantité adsorbée en diuron par gramme
de CA (Q,) est calculée par I'utilisation de /’Equation (2) savoir :

— (CO_CT) V
m

Qe

o0, 0, : la quantité d'espéces adsorbée par gramme d'adsorbant en mg /g, G, : la concentration de 'espéce
en solvtion a l'instant ten mg /L ; C, : la concentration initiale de ['espéce enmg /L ; V : le volume de solution
introduit av départ en [ ; m : lo masse de ['adsorbant en g.

(2)

3. Résultats et discussion

3-1. Caractérisation physique et chimique des charbons actifs utilisés

Les propriétés physico-chimiques ont été déterminées au Laboratoire des Matériaux Surface et Procédés pour
la Catalyse (LMSPC) de I'Université Louis Pasteur de Strashourg (France). Les échantillons ont été analysés d
I'aide d’un appareil Micromeritics Tristar 3000.
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3-1-1. Caractérisation physique

La surface spécifique calculée, selon la méthode BET [10] (Tableav 2) montre que I'échantillon CA-G, a une
surface spécifique (718 m2.g™) plus élevée que celle des échantillons CA-G,(654 m2.g"), CA-G3(612 mZg") et
(A-G,(407 mZg") ; de méme que la quantité de diuron adsorbée pour I'échantillon CA-G, (19,20 mg.g") est
légerement supérieure & celle des autres échantillons CA-G; (19,10 mg.g”'), CA-G; (19,04 mg.g”) et CA-G,
(15,04 mg.g"). Cela serait dd & la nature des gaz utilisés lors de I'activation physique. En effet, I'activation
des échantillons CA-G, et CA-G; a été effectuée en atmosphére inerte (sous Ny) en plus de I'agent oxydant (CO,),
tandis que celle de CA-G, a été faite en présence de (0, uniquement. Des auteurs [11, 12] ont montré que la
présence de I'azote lors de I'activation module la consommation de carbone et entraine une augmentation de
la taille des pores. Ce qui pourrait augmenter la surface spécifique des charbons actifs.

Tableav 2 : Quelques caractéristiques physiques de nos échantiflons (CA-G,, (A-G,, CA-G; et (A-G,)

Echantillons CA-G, CA-G, CA-G; CA-G,
Rendement (%) 38,9 59,6 66,9 -
Q,(mg.g") 19,20 19,10 19,04 15,04
R? 0,9978 0,9978 0,9966 -
Seer (m2.g”") 718 654 612 407

D’aprés les analyses BET, le charbon actif CA-G, semble meilleur que les trois autres. Ce charbon actif
contiendrait donc des pores plus ou moins larges (micro et mésopores) de forme tubulaire. Ces mémes
résultats ont été obtenus par [13] lors des études comparées des méthodes de préparation du charbon actif,
suivies d'un test de dépollution d’'une eau contaminée au diuron.

3-1-2. Caractérisation chimique

Le Tableav 3 représente les résultats obtenus lors de la détermination de la concentration des fonctions
acides et basiques.

Tableav 3 : Concentrations (méqy / g de charbon) des groupements acides et hasigues de surface

Echantillons CA-G, CA-G, CA-G; CA-G,
Carboxylique (-COOH) 1,654 1,140 0,935 0,120
Lactone (-C00-) 1,810 1,970 3,485 0,560
Phénolique (-OH) 0,017 0,394 0,885 0,020
Acidité totale 3,481 3,504 5,303 0,700
Basicité totale 2,898 1,487 0,797 -
Nature de la surface ACIDE ACIDE ACIDE

Les charbons activés au (0, (CA-G;, CA-G, et CA-G;) sont plus acides, mais possédent des sites basiques
(Cr aromatique et oxydes minéraux basiques). L'échantillon activé sous atmosphére inerte en présence de
(0, comme agent oxydant (CA-G,), présente aussi des valeurs moyennes supérieures en acidité totale, avec
des sites basiques plus représentatifs que ceux des autres échantillons (CA-G, et CA-G;). Ce qui lui confére une
double efficacité vis-d-vis de la nature chimique du polluant d traiter. Ces mémes observations ont été faites
par [13]. Les travaux effectués par [14] ont également confirmé cela.
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3-2. Cinétique d’adsorption du diuron sur les charbons actifs

Le but de cette étude est d’évaluer la capacité maximale d’adsorption du charbon actif et de déterminer le
temps nécessaire au charbon actif pour atteindre I'équilibre d’adsorption. La connaissance de ce temps est
essentielle pour le calcul de la capacité maximale d’adsorption, les isothermes d’adsorption et pour
I'identification du type d’adsorption devant se produire.

3-2-1. Détermination dv temps d’équilibre d’adsorption dv divron sur les différents charbons actifs

L’étude de I'adsorption du diuron a été menée sur les échantillons de charbons actifs CA-G,, CA-G,, CA-G; et
CA-G4. Les résultats des expériences relatives a I'effet de temps de contact sont rassemblés sur la Figure 2.
Ces résultats sont obtenus, pour une méme concentration initiale de 10 mg /L du diuron.

Q. (mg/g)

25

20 == CA-G1
~B-CA-G2

151 CA-G3
i CA-G4

10 -

5 sa e

Temps d’équilibre
o Temps (min)
0 100 200 300 400

Figure 2 : Capacité d'adsorption dv divron sur CA-G,, CA-G,, CA-G; et CA-G,

La Figure 2 montre que la capacité d’adsorption augmente avec le temps jusqu’a atteindre I'équilibre au
bout de 240 minutes (quatre heures). En effet, a partir de cet instant, presque tous les pores disponibles d la
surface du charbon actif sont occupés par les molécules du diuron. Un temps de 360 minutes (six heures) sera
donc utilisé comme temps d’équilibre pour I'étude des isothermes. L’évolution de la courbe de rétention du
charbon actif peut €tre décomposée en trois parties : une premiére partie trés rapide au cours des 60
premiéres minutes, suivie d’une deuxieme de rapidité moyenne, pour enfin atteindre une troisiéme partie
plus lente. Ce phénoméne peut &tre expliqué par I'existence d'une premigre étape d'adsorption du diuron sur
des sites facilement accessibles, suivie d'une diffusion moléculaire de celui-ci vers des sites d'adsorption
moins accessibles avant d'atteindre un équilibre d'adsorption od tous les sites sont occupés. La fixation rapide
s'explique par la grande offinité du charbon actif @ la rétention du diuron. Des résultats similaires ont
également été observés par [15].

3-2-2. Détermination de l'ordre de la réaction d’adsorption dv divron sur différents charbons actifs

La modélisation de la cinétique d’adsorption du diuron a été faite o I'ide des Eguations cinétiques du
premier ordre (modéle Lagergren) et du second ordre.

J-2-2-1. Fquation dv premier ordre

Lagergren a proposé en 1898 [16] un modele cinétique du premier ordre exprimé par la relation suivante :
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% =ky Qm — Q¢) (3)

avee, Q,,, et Q. désignent respectivement la capacité dadsorption (en mg / g) d I'équilibre et av temps 1

k, est la constante de vitesse d adsorption dv premier ordre (min’). L’Equation (3)peut se mettre sous
la forme :

aQ¢ —
(Q@m—0Qr) fey . dt 4

L'intégration de /Equation (4)donne [17] :
ln(Qm - Qt) = InQmy — kq.t (3)

Si ce modéle décrit correctement la cinétique d’adsorption, la représentation graphique de /Equation (5)
sera une droite avec k, la pente de cette droite et (/7Q,,,) I'ordonnée d I'origine. Les paramétres cinétiques
de ce modele pourront étre déduits.

J-2-2-2. Fguation dv deuxiéme ordre

Le modele du deuxieme ordre suggeére I'existence d’une chimisorption, un échange d’électron par exemple
entre molécule d’adsorbdt et I'adsorbant solide. Il est représenté par la Formule suivante [18] :

Z_f = ky(Qm — Qt)l (6)

("est--dire :(de——QQt)Z = k,.dt (7)

L'intégration mathématique de /’Eguation (7)entre 0 et #donne :

t 1

1
= —t 8
Q  k2.Qf + Qm (8

od, &, et @ désignent respectivement la capacité d’adsorption (en mg.g”') d I'équilibre et au temps #; k- est
la constante de vitesse d’adsorption du pseudo-deuxidme ordre (g.mg".min™).

t . . . 1 ) P T
En portant — en fonction de / on obtient une droite dont la pente es'rQ— et 'ordonnée d l'origine e

t m k2.Qf'
qui permet de calculer la constante de vitesse de la réaction d’adsorption de surface k- et la capacité
d’adsorption a I'équilibre &,. Les cinétiques d’adsorption du diuron sur les charbons actifs CA-G,, CA-G,,
CA-Gyet CA-G, ont été analysées a I'aide des lois de pseudo premier et second ordres. La validation d’un
modele cinétique résulte :

(i) d'8tre établi avec un coefficient de corrélation élevé (R?);
(i) de donner une capacité d'adsorption aussi proche que possible de celle déduite
expérimentalement.

Les représentations graphiques des équations de pseudo-ordre 1 et de pseudo-ordre 2 sont respectivement
données par la Figure 3et lu Figure 4.
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Figure 3 : Lquation dv premier ordre sur les charbons actifs sur (A-G1, (A-G2, (A-63 et (A-6G4

t/Q (min.g/mg)
25 -
Pseudo-ordre2
20
y=0,0601x +1,77 ¢ CA-G1
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R?=0,9945 sl S
10 4 , R?=0,9988
5 | y =0,0495x +0,8302
R?=0,9986
0 T T T 1 Temps (min)
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Figure 4 : Fguation dv deuxiéme ordre sur les charbons actifs sur (A-G1, (A-G2, (A-63 et (A-6G4

Le Tableav 4 et le Tableav 5 regroupent respectivement les paramétres de la représentation graphique
des Equations de pseudo-ordre 1 et de pseudo-ordre 2.

Tableau 4 : Paramétres de la représentation graphique de '‘équation de psevdo-ordre 1 pour la
cinétigue d’adsorption de divron

Charbons R? k; @,, expérimentale @, calculée Ecart
étudiés (min”) (mg.g") (mg.g") Relatif (%)
CA-6, 0,9797 0,0170 19,20 18,47 3,80
(A-G, 0,9792 0,0201 19,10 15,87 16,91
(A-G; 0,9850 0,0224 19,04 14,84 22,06
(A-64 0,9679 0,0180 15,04 13,15 12,57
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Tableau 5 : Paramétres de la représentation graphique de |'équation de pseudo-ordre 2 pour la
cinétigue d’adsorption de divron

Charbons R2 k2 X 104 @, expérimentale @ calculée Ecart
étudiés (g.mg'.min") (mg.g") (mg.g") Relatif (%)
CA-Gy 0,9945 9,73 19,20 22,32 16,25
(A-G; 0,9988 22,23 19,10 20,62 7,96
(A-G3 0,9986 29,51 19,04 20,20 6,09
C(A-G4 0,9976 20,41 15,04 16,64 10,64

Les observations suivantes peuvent étre faites. D’une part, les coefficients de corrélation (R2) des représentations
linéaires de I'équation de pseudo-ordre 2 sont plus élevés que ceux de /’Equation de pseudo-ordre 1. En effet,
le coefficient de corrélation le plus faible est de 0,9945 pour les Equations de pseudo-ordre 2 alors qu'un
coefficient de corrélation de 0,9850 plus élevé est noté pour les Equations de pseudo-ordre 1. D’autre part, les
écarts relatifs entre les valeurs d’adsorption maximale (Qn) déterminées expérimentalement et celles
déterminées théoriquement d I'aide de /’Eguation de pseudo-ordre 1 sont plus élevés que ceux de /’Equation
de pseudo-ordre 2. A part I'écart relatif concernant le charbon actif CA-Gy qui est assez élevé (16,25 %), tous les
autres écarts relatifs de /’Equation de pseudo-ordre 2 sont inférieurs @ 11 %. Ce qui n’est pas le cas pour
I’Equation de pseudo-ordre 1 ol des écarts relatifs de 16,91 % et de 22,06 % sont notés. Le modele cinétique
qui s’applique le mieux aux réactions d’adsorption du diuron sur les charbons étudiés serait de pseudo-ordre 2.
Ce qui suggére I'existence d’une chimisorption [19], qui traduirait un échange d’électrons par exemple entre
molécule d’adsorbat et I'absorbant solide. Des valeurs similaires ont été obtenues par d’autres auteurs tels que
[20], lors de I'étude de I'adsorption des métaux sur des fibres de noix de coco.

3-3. Modélisations du phénoméne d’adsorption

3-3-1. Isothermes d’adsorption

Les isothermes d'adsorption jouent un réle important dans la détermination des capacités maximales
d'adsorption des charbons actifs ainsi que dans la conception de nouveaux adsorbants; il est donc
indispensable dans notre étude de les déterminer afin d’évaluer quelques paramétres du phénoméne
d’adsorption. Les données expérimentales rapportées nous permettront de déterminer quelques paramétres
du phénomene d’adsorption de ce polluant sur les différents charbons dont nous disposons.

3-3-2. Détermination des paramétres d’adsorption de Langmuir et de Freundlich

La modélisation des isothermes d’adsorption est faite en recourant aux isothermes de Langmuir et de
Freundlich dans la majorité des cas.

e le modéle de Langmuir permet de calculer la capacité d’adsorption maximale des matériaux
adsorbants [22]. Il est représenté mathématiquement par /’Equation suivante :

Qe _  KpCe

Om  1+K.C (9)

m L-%e

La linéarisation de cette Equation (9)permet d'écrire :

1 1 1 1

—=—+(——)= (10)
e Qm K1.Qm/ Ce
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avec, C, : lo concentration dv soluté d ['équilibre (mg.L"); Q, : la quantité d’espéce adsorbée par gramme
de solide d I'équilibre (mg.g") ; G, : la quantité maximale d'espéce 6 adsorber par gramme de solide pour
recouvrir la surface d'une couche mono moléculaire (mg.g’); K : la constante thermodynamique de Langmuir
liée av systéme adsorbat-adsorbant (ou coefficient d'adsorption de Langmuir).

1 . 1 . . 9 r b 7 M M 1
En portant — en fonction de —, on obtient une droite dont la pente est et 'ordonnée d I'origine —.
Qe Ce L-Xm Qm

Ces deux grandeurs permettent de déterminer la constante d’équilibre d’adsorption Ky, et la capacité ultime

d’adsorption Q,,. Dans la littérature, il existe deux situations différentes selon les valeurs de la pente

v o§—t

I(Lilnl.

< 1:existence de plusieurs couches ;
L-Xm

1

VoS > 1: occupation de plus d’un site par une molécule [23].

L-X¥m

e Le modéle de Freundlich est représenté par une Equation deux parameétres (k et n) et consiste en
une distribution exponentielle des énergies des sites d'adsorption d la surface du support et se caractérise
par une adsorption en sites localisés :

— v r/n
03 _/(:‘Ce (”)

00, §, : la quantité adsorbée par gramme du solide d 'équilibre (m.g") ; C, : lo concentration dv soluté G
['éguilibre d'adsorption (mg.L"); Kr et n : les constantes de Freundlich caractéristiques de ['efficacité d'vn
adsorbant donné vis-d-vis d'vn soluté donné.

La linéarisation de /’Equation (11)donne :
mmzmm+img (12)

Si la représentation graphique de InQ, en fonction de InC, donne une droite, on peut alors conclure que
I'équation de Freundlich est applicable. On peut dans ces conditions aisément calculer les constantes Kr et n
[24]. Les représentations graphiques des isothermes d’adsorption des modéles de Langmuir sont présentées
par les Figure 5, Figure 6, Figure 7 et Figure 8 et celles des isothermes d’adsorption des modéles de
Freundlich présentées par les Figure 9, Figure 10, Figure 11 et Figure 12.

1/Q(g/mg) 1/Q (g/mg)

05 025

0AS

4} 02 ¥=05x

0.35 =1

0. 015

0.25

0.2 #®Ca-G1 01 *CA-G2
0.15

C. 0.05

0.05 -

0 v —1/Ce (L/mol) o v . - 1/Ce (L/mol)
o 05 1 ) 02 0A 0.6

Figure 5 : Application dv modéle de  Figure 6 : Application dv modéle de
Langmuir av (A-G; Langmuir av (A-G,
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1/a(e/mg) 1/a(g/mg)

016 -+ 04 -

0.14 4 035 4

0,12 1 0.3 1

0.1 A 025 4

0.08 4 02 4

0.06 - #CA-G3 a1s 4 +CA-GA
0.04 1 0.1 4

0,02 4 0.05 1

0 T . T , 1/Ce (L/mol) Q v 1/Ce (Lfmol)
c 01 0.2 03 oA 2 05 1

Figure 7 : Application dv modéle de Figure 8 : Application dv modéle de
Langmuir av (4-G; Langmuir av (A-6,

Application dv modéle de Langmuir sur les quatre charbons actifs d hase de noix de coco

InQ InQ
35 35 -
A —x d y=x+0,6931
3 ¥ Ft:-:1,1'59-"1 3 =1
25 o 25 1
2 2 4
15 A & CA-G1 15 4 #CA-G2
1 1 4
o5 1 05 4
o T r . InCe o T T 1 InCe
(1] 1 2 3 Q n | 2 3
Figure 9 : Application dv modéle de Figure 10 : Application dv modéle de
Frevndlich av CA-G, Frevndlich av CA-G,
InQ InQ
35 -+ 3 -
3 Jy=x+0,6931 q‘r=:+ﬂ,ﬁ§31
R=1 23 Rf=1
25 1 2
2 -
15 4
15 4 » CA-G3 & CA-GA
i -
1 4
05 - 05 1
[+] 1 InCe o InCe
a 1 2 3 a 1 2 3

Figure 11 : Application dv modéle de Figure 12 : Application dv modéle de
Freundlich av (4-G; Freundlich av (4-6,

Application dv modéle de Freundlich sur les quatre charbons actifs d base de noix de coco

Les paramétres de Langmuir et de Freundlich, lors de I'adsorption du diuron sur les charbons actifs CA-G,,
CA-G,, CA-G; et CA-G4calculés sont consignés dans le Tableav 6.
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Tableau 6 : Paramétres des isothermes d'adsorption des modéles de Langmuir et de Frevndlich

Charbons &tudiés Modeéle de Langmuir Modeéle de Freundlich
Qm(mg.g") Ki(L.mgT) R2 Kr(mg.g™) 1/n R2
(A-Gy - - 1 2 1 1
(A-G; 1 2 1 1
(A-G3 1 2 1 1
(A-Gy 1 2 1 1

Dans ce Tableau, on constate que tous les coefficients de corrélation (R?) obtenus sont égaux @ 1 ; montrant
ainsi que les modéles de Langmuir et de Freundlich ne sont pas applicables car pour la validation de la
méthode les coefficients de corrélation (R?) doivent &tre compris entre 0,8 et 1. Ce qui est en accord avec
d’autres auteurs [25] qui stipulent que les isothermes de classe C et S ne sont pas toujours modélisées par
les modéles de Langmuir et Freundlich. Ces résultats ne nous permettent pas de connaitre sur quel type de
surface et par quel mécanisme se fait I'adsorption.

3-3-3. Détermination des paramétres d’adsorption de Temkin

L'isotherme de Temkin tient compte du fait que la chaleur d'adsorption de I'ensemble des molécules de la
couche de recouvrement diminue linéairement avec le recouvrement en raison de la diminution des
interactions adsorbant-adsorbat. L'adsorption est caractérisée par une distribution uniforme des énergies de
linison en surface. L Equation de Temkin a été généralement présentée par /’Equation suivante [26] :

0.=2L ) (13)
br

0= ma+2 e (14)
br br

avec, Q. : la quantité adsorbée (mg.g’),; by : la variation de 'énergie dadsorption de Temkin (J.mol'.g.mg’) ;

A :la constante d'équilibre de Temkin (L.mg’); R : la constante de gaz (8,314 Jmol’ .K'); (. : la concentration
résidvelle (mg.L”), T : la température absolve (K).

Les représentations graphiques des isothermes d’adsorption des modéles de Temkin sont données par les
Figure 13, Figure 14, Figure 15¢t Figure 16.

Q (mg/g) Q (mg/g)

25 -~ 25 -

y=8,2689x-0,7925
R® = 0,9342

y=10,324x- 48829

20 < R*=09741

15 1

10 4

v InCe InCe

Figure 13 : Application dv modéle de
Temkin av C4-G,

Figure 14 : Application dv modéle de
Temkin av (4-G,
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Q (me/g) Q (mg/g)
25 - 18 -
y=7,5756x-0,9473
16 -
20 | ¥=12,12x-8,6805 R*=0,9581
N R*= 0,9846 14 1
12 -
15 10
10 & CA-G3 8 *CcaGa
5
5 o
2 *
o InCe a . InCe
n . . 5 1 2 3

Figure 15 : Application dv modéle de Figure 16 : Application dv modéle de
Temkin av (4-G; Temkin av (A-6,

Application dv modéle de Temkin sur les quatre charbons actifs d base de noix de coco

Les paramétres de I'isotherme de Temkin, lors de 'adsorption du diuron sur les charbons actifs CA-G,, CA-G,,
CA-Gy et CA-G4 obtenus sont consignés dans le Tableav 7.

Tableav 7 : Paramétres des isothermes d adsorption dv modéle de Temkin

Charbons étudiés R? by (J.mol'.g.mg") Ar(L.mg")
(A-G; 0,9342 300,63 0,91
(A-Gy 0,9741 240,79 0,62
(A-G3 0,9846 205,11 0,49
C(A-G4 0,9581 328,14 0,88

Dans ce Tableau, on remarque que les différents coefficients de corrélation (R?) obtenus compris entre 0,9342
et 0,9846 sont proches de 1; montrant que le modéle de Temkin est applicable. L'isotherme de Temkin révéle
que la chaleur d'adsorption de I'ensemble des molécules de la couche de recouvrement diminue linéairement
avec le recouvrement en raison de la diminution des interactions adsorbant-adsorbat. L'adsorption est
caractérisée par une distribution uniforme des énergies de liaison en surface. Ces observations sont
semblables a celles présentées par [27].

3-3-4. Détermination des paramétres d’adsorption de Dubinin-Radvshkevich

Une autre Equation utilisée dans I'analyse des isothermes a été proposée par Dubinin et Radushkevich en
1947 [28]. Elle suppose une surface hétérogeéne. Cette Equationest utilisée pour estimer les caractéristiques
de porosités apparentes et I'énergie libre d’adsorption [29]. L Equation est exprimée comme suit :

0= Qy exp(—p.€%) (13)

Cette Equation peut étre linéarisée sous la forme :

n@,=In@,~ B.&* (16)
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Avec @, lo capacité maximum théorique dadsorbat adsorbé d lo surface dv solide et €, le potentiel de
Polanyi, correspondant d :

e=RTIf1+1/C) (17)

La constante [ représente |'adsorption de la molécule sur 'adsorbant suite d son transfert depuis la solution.
B et E(kJ.mol") sont liés par la relation : E=1/(2B)"?, énergie d’adsorption. Ainsi, en tracant InQ, en fonction

de £2 il est possible d'obtenir la valeur de Q, et de B. E permet de savoir si I'adsorption suit un mécanisme
d'échange d'ions ou si C'est une adsorption physique. Si E est comprise entre 8 et 16 kl.mol”, le processus
suit une adsorption par échange d'ions, tandis que pour les valeurs de E < 8 kl.mol”, le processus
d'adsorption est de nature physique et si E > 16 kl.mol" le processus est dominé par la diffusion intra
particule. Les représentations graphiques des isothermes d'adsorption des modéles de Temkin sont
présentées par les Figure 17, Figure 18, Figure 19 et Figure 20.

InQ InQ
35 35 -
3 l 5 y=-2E-06x + 2,9646
y=-9E-07x+ 2,76 R*= 0,943
25 A R®= 08553 25 1
2 4 2 -
15 #CAG1 15 A SCA-G2
1 1 -
>
05 05 A
o £* o £

o

1000000 2000000 3000000

0

500000 1000000

Figure 17 : Application dv modéle de

Dubinin-Radvshkevich av (A-G,

Figure 18 : Application dv modéle de

Dubinin-Radushkevich av (4-G,

InQ InQ
3s - 3
3 4 a5 068
Y if':g"‘;s:l 3 25 y=-1E-06x + 2,6515
25 - - RZ = 0,9015
2 -
15
15 4 *CAG3 ®CAGA
. 1 Rd
05 A 05 1
B z
0 - 0 £

o

T T 1
200000 400000 600000

T
1000000

2000000

Figure 19 : Application dv modéle de
Dubinin-Radushkevich av (A-G;

Figure 20 : Application dv modéle de
Dubinin-Radushkevich av (4-G,

Application dv modéle de Dubinin-Radushkevich sur les quatre charbons actifs d base de noix de coco

Les paramétres de I'isotherme de Dubinin-Radushkevich lors de I'adsorption du diuron sur les charbons actifs
CA-G,, CA-G,, CA-G; et CA-G4 obtenus sont présentés dans le Tableav 8.
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Tableau 8 : Paramétres des isothermes d'adsorption dv modéle de Dubinin-Radushkevich

Charbons R? E Q.. expérimentale Q. calculée Ecart
étudiés (kJ.mol™) (mg.g") (mg.g") Relatif (%)
CA-G, 0,8553 745,35 19,20 15,80 17,71
(A-G, 0,9430 500,00 19,10 19,39 1,52
(A-G; 0,9591 408,25 19,04 21,50 12,92
C(A-6, 0,9015 707,11 15,04 14,17 578

Dans ce Tableau, on constate que les différents coefficients de corrélation (R?) obtenus compris entre 0,8553
a0,9591 sont proches de 1; montrant ainsi que le modéle de Dubinin-Radushkevich est applicable. L’isotherme
de Dubinin-Radushkevich indique d’une part une adsorption sur monocouche et d’une part que la surface de
I'adsorbant est hétérogene. Nous pouvons estimer les caractéristiques de porosités apparentes et I'énergie
libre d’adsorption. Les valeurs de I'énergie d’adsorption montrent que E >> 16 k).mol", donc le processus
est fortement dominé par la diffusion intra particule. Cette observation est justifiée et correspond da celle
trouvée dans la littérature pour ce type de systeme [30].

4. Conclusion

Au terme de ce travail, il convient de noter que les quatre charbons activés @ partir des coques de noix coco
présentent de grandes surfaces spécifiques comprises entre 407 et 718 m?/ g. lls possédent un fort caractére
acide en général dd principalement aux fonctions lactone et acide carboxylique et présentent dans I'ensemble
une bonne affinité avec le divron, lequel peut étre facilement éliminé. Cependant, la méthode d’activation
physique nous paraft la meilleure d’autant plus que tous les charbons obtenus par cette technique ont les plus
grandes surfaces spécifiques et permettent une élimination quasi-totale du diuron en solution aqueuse. De
plus, contrairement d la méthode chimique, le charbon obtenu n’est pas lavé; ce qui reste un grand avantage
pour I'environnement car dans ce cas il n’y pas de production d’eau usée. En outre, les cinétiques d’adsorption
modélisées par les isothermes de Langmuir, Freundlich, Temkin et Dubinin-Radushkevichont permis d’évaluer
le taux d’adsorbat en solution et d’en déduire le mécanisme d’adsorption associé. Il ressort de cette étude
que I'adsorption du polluant sur chaque charbon actif est chimique et suit une cinétique de pseudo-ordre 2.
L’'ojustement des isothermes a montré que nos résultats expérimentaux s’accordent avec les modéles de
Temkin et Dubinin-Radushkevich. La simulation de nos résultats avec les deux modéles précités indique que
I'adsorption est linéaire et est caractérisée par une distribution uniforme des énergies de linison en surface.
Elle a aussi montré que le processus est fortement dominé par la diffusion intra particulaire.
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