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The aim of the present study was to synthesize a tannin foam from white spruce bark and to evaluate
its capacity to adsorb naphthalene, a polycyclic aromatic hydrocarbon which is very often found in
contaminated soils and groundwater underlying these contaminated soils. The adsorption tests were
carried out in batch mode. Adsorption process of naphthalene reached equilibrium after 1 hour of
contact and was well described by Freundlich and Langmuir isotherms, with a slight advantage for the
Langmuir model. Maximum adsorption capacity of naphthalene was determined (q,= 12.77 mg/g)
and pseudo second order model described very well the process. The reaction rate constant for
naphthalene removal was k, = 0.036 g/mg.min. The relatively low enthalpy value (AadH’< 200
kJ/mol) indicated that during adsorption process, very low interactions occurred between naphthalene

Isotherm, Kinetic, Water Treatment,
Polycyclic Aromatic Hydrocarbon.
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and tannin foam, such as Van Der Waals attraction or electrostatic strengths.
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INTRODUCTION

L’industrialisation galopante, [’urbanisation rapide et Ia
croissante démographique contribuent a polluer les différentes
matrices environnementales (Chowdhury et Balasubramanian
2014; Larsen et al., 2016; Alshabib, 2021). En effet, plusieurs
polluants chimiques, d’origine anthropique, sont détectés dans
les matrices environnementales, notamment dans les eaux
souterraines et les eaux de surface. Les hydrocarbures
aromatiques polycycliques (HAP) en sont un exemple. Ce sont
un vaste éventail de composés organiques de sources
géologiques dont la toxicité, la mobilité et la persistance
peuvent entrainer toute une gamme de problémes de toxicité
pour la santé humaine et l'environnement, De ce fait, les HAP
sont inscrits sur la liste des polluants prioritaires au niveau des
Etats-Unis, de ’Organisation Mondiale de la Santé (OMS) et
de la Communauté Européenne. Le naphtaléne (C;oHg) est un
HAP largement utilisé pour de nombreuses applications, telle
que la production des phtalates, des surfactants, des pigments,
etc (Jia et Batterman, 2010; Sharma et Lee, 2015). Bien qu’il
soit utile, le naphtaléne est cancérigéne, mutagéne et
perturbateur des systémes olfactif et immunitaire, etc (Jia et
Batterman 2010; Ghasemi et Nematollahzadeh 2018; Aisien et
al. 2014; Jarjoui et al. 2000). Aussi, il se retrouve trés souvent
dans les sols contaminés et les réserves d’eaux douces sous-
jacentes a ces sols contaminés (De Lima, 2015; Giizel et Canlt
2020).

La pollution des eaux par le naphtaléne est souvent directe ou
indirecte. La pollution directe étant lorsque le polluant est
déversé¢ directement dans I’eau, tandis que la pollution
indirecte est le passage du polluant de I’air ou du sol vers
I’eau. Le traitement des eaux contaminées par le naphtaléne
peut se faire a l’aide des méthodes physiques (filtration
membranaire...), physico-chimiques (coagulation-floculation,
adsorption, oxydation chimique...) et/ou biologiques (boues
activées, phytoremédiation...) (Bibi et al. 2015; Ghasemi et
Nematollahzadeh 2018; Rani et Karthikeyan 2019; Fatemch et
al. 2011; Sharma et Lee 2015; Ramteke et Gogate 2015;
Derikvand et al. 2013; Yu et al. 2015). Cependant,
I’adsorption sur charbon actif (CA) est la technique largement
utilisée. Elle est onéreuse. Par conséquent, ces derniéres
années, de plus en plus de travaux de recherche s’orientent
vers le  développement de  matériaux  adsorbants
économiquement viables et facilement disponibles. Les tanins
sont un exemple de matiéres premiéres peu colteuses issues de
la biomasse forestiere qui peuvent étre facilement extraits des
écorces et utilisés pour la synthése de matériaux adsorbants. La
littérature rapporte que les mousses de tanins sont capables
d’adsorber des polluants, tels que des colorants, des métaux,
des composés pharmaceutiques et bien d’autres (Sanchez-
Martin et al., 2013a, 2013b, Alshabib, 2021). Toutefois, la
capacité d’adsorption des polluants sur les mousses de tanins
est a la fois liée aux propriétés physicochimiques desdits
polluants, mais aussi aux structures chimiques, a la pureté et
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aux modifications du tanin (Pulkkinen et Mikkohen, 1992;
Steiner, 1989; Ozacar et sengil, 2002). La structure chimique
et la pureté sont lies a I’essence de bois, tandis que le degré
de modifications est li¢ aux conditions de synthése, tels que la
nature et la concentration des réactifs utilisés, le pH, la
température, etc. La présente étude a eu pour objectif principal
de synthétiser une mousse de tanin a partir d’écorces
d’épinette blanche et d’évaluer sa capacité a adsorber le
naphtaléne. Le processus d’adsorption a été modélisé a I’aide
de modéles mathématiques non complexes. L’épinette blanche
est une essence de bois d’importance industrielle au Québec
(Canada), massivement utilisée pour la production de bois
d’ceuvre et générant d’importantes quantités de sous-produits
dont des écorces qui sont exclusivement briilées pour combler
les besoins énergétiques des usines de production de bois et de
divers clients sans aucune autre forme de valorisation. La
présente étude offre une nouvelle piste de valorisation des
écorces d’épinettes blanches.

MATERIELS ET METHODES

Produits chimiques: Les produits chimiques utilisés dans le
cadre de cette étude, a savoir [’alcool furfurylique, le
formaldéhyde, la soude et I’acide sulfurique, sont tous de
grade analytique et fournis par Sigma Aldrich (Canada). Des
solutions meres d’alcool furfurylique, de soude et d’acide
sulfurique ont été préparées et stockées a 4°C, puis des
solutions filles ont été préparées par dilution.

Synthése de la mousse de tannin: La synthése de la mousse
de tanin s’est faite conformément a la méthode proposée par
Sanchez-Martin et al. (2013a). Dans un premier temps,
I’alcool Furfurylique (65%), I’eau distillée et le formaldéhyde
ont été introduits dans un réacteur thermiquement isolé. Le
mélange a ét¢ homogénéisé et un extrait de tannin (5 g) a été
ajouté a la mixture. L’éther diéthylique et 1’acide p-toluéne
sulfonique ont été également ajoutés a la mixture, puis le tout a
été mélangé pendant 10 — 15 s. Le mélange a été stoppé et la
mixture laissée au repos pour la condensation de 1’alcool
furfurylique et de ’extrait de tanin. Ensuite, la mixture a été
évaporée a 35°C pour permettre la formation et I’extension de
la mousse de tanin. L’évaporation a été enfin stoppée au bout
de 30s, et la mousse formée découpée en petits morceaux et
laissée a ’air libre pendant 24 h pour permettre 1’é¢limination
du solvant non évaporé. Les morceaux de mousse de tanin ont
été enfin réduits en poudre dans un mixeur, lavés
abondamment a 1’eau distillée et séchés a 60°C pendant une
nuit.

Montage expérimental: Les essais d’adsorption ont été
réalisés en béchers sur une rampe de jar-test a 6 positions
(Phipps & Bird, USA). Ces essais ont consisté a mettre en
contact 100 ml d’une solution synthétique de naphtaléne avec
différentes masses de mousse de tanin réduite en poudre pour
améliorer le contact lors des essais. L'ensemble a été¢ mis sous
une agitation de 125 tr/min pour permettre de réaliser une
bonne homogénéisation des béchers (Seyhi et al., 2011) et la
température a été maintenue a 20 + 2 °C.

Essais préliminaires: Une série d’essais préliminaires a été
réalis¢ afin d’évaluer de maniére grossiére la capacité
d’adsorption du naphtaléne sur la mousse de tanin. Pour ce
faire, un volume de 100 ml d’eau synthétique a 50 mg/l de
naphtaléne a été mis en contact avec deux masses différentes

de mousse de tanin (2 g/l et 4 g/l). L'ensemble a été mis sous
une agitation de 125 tr/min, a 20 + 2 °C, pendant une période
de 3 h, sans ajustement du pH initial. A la fin des essais, les
échantillons ont été retirés, filtrés et des analyses ont été
effectuées sur la phase liquide (Seyhi et al., 2011).

Détermination de I’équilibre du processus d’adsorption du
naphtaléne: Les essais ont consisté a déterminer le temps de
contact nécessaire pour atteindre 1’équilibre du processus
d’adsorption du naphtaléne sur la mousse de tanin. Les essais
ont été réalisés en erlenmeyers avec 100 ml d’une solution de
naphtalene a 50 mg/l et 4 g/l de mousse de tanin. Les
erlenmeyers ont été agités pendant une période de 6 h, a 20 + 2
°C, 125 tr/min, sans aucun ajustement du pH. A un intervalle
de temps régulier (0 h, 0,5 h, 1 h, 2 h, 3 h, 4 h, 6 h), des
échantillons ont été retirés, filtrés et des analyses ont été
effectuées sur la phase liquide.

Evaluation de Deffet du pH initial: Une séric d’essais a
consisté a évaluer I’effet du pH initial de I’eau sur la capacité
de la mousse de tanin a éliminer le naphtaléne. Pour ce faire,
un volume de 100 ml d’eau synthétique a 50 mg/l de
naphtaléne a été mis en contact avec 4 g/l de mousse de tanin,
pendant une période de 1 h, sous une agitation de 125 tr/min et
une température de 20 + 2 °C. Différentes valeurs de pH initial
ont été appliquées (2,7; 7,0, 9,0). Ensuite, les échantillons ont
été filtrés et des analyses ont été effectuées sur la phase
liquide.

Cinétique du processus d’adsorption: Des essais de
cinétique ont été réalisés pour déterminer la vitesse a laquelle
le naphtaléne s’adsorbe sur la mousse de tanin. Pour ce faire,
un volume de 100 ml d’eau synthétique a 50 mg/l de
naphtaléne a ét€¢ mis en contact avec 4 g/l de mousse de tanin.
L’ensemble a été mis sous une agitation de 125 tr/min, a 20 +
2°C, pH 2,7, pendant 1 h. A un intervalle de temps régulier (5
min, 10 min, 15 min, 20 min, 25 min, 30 min, 40 min, 50 min,
60 min), des échantillons ont été retirés, filtrés et des analyses
ont été¢ effectuées sur la phase liquide. Deux modéles
cinétiques ont été utilisés pour le traitement des données :
modele de pseudo-ordre 1 et modéle de pseudo-ordre 2. Le
modele de pseudo-ordre 1 est basé sur 1I’hypothése que la
vitesse réactionnelle est proportionnelle au nombre de sites de
fixation disponible. Il est décrit par I’équation 1 (Lagergren,
1898 ; Bhattacharya et Venkobachar, 1984):

. . dq,
Equation 1 :—* = ki(qe - q)

Ou, k; représente la constante cinétique de pseudo ordre 1
(1/min), q. (mg/g) est la quantit¢ de naphtaléne éliminée a
I’équilibre par unité de gramme de boue, et q, (mg/g) est la
quantité de naphtaléne éliminée en un instant t quelconque.

Le modéle de pseudo-ordre 2 est décrit par 1’équation 2 :
, ) dt, )
Equation 2 : i ka(qe — q0)

Ou, k, (g/mg/min) est la constante cinétique de pseudo-ordre
2, g (mg/g) est la quantité de naphtaléne éliminée a 1’équilibre
par unité de gramme de boue, et q, (mg/g) est la quantité de
naphtaléne adsorbée a un instant t quelconque.

Détermination des isothermes d’adsorption: Une série
d’essais a été réalisé pour déterminer les isothermes du
processus d’adsorption du naphtaléne. Pour ce faire, des
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volumes de 100 ml d’eau synthétique a différentes
concentrations de naphtaléne (13,0 — 87,4mg/L) ont été¢ mis en
contact avec 4 g/L de mousse de tanin, pendant une période de
1 h, sous une agitation de 125 tr/min, a 20 + 2 °C et un pH de
2,7. Ensuite, les échantillons ont été filtrés et des analyses ont
été effectuées sur la phase liquide. Deux modéles
mathématiques d’isothermes d’adsorption (Freundlich et
Langmuir) ont été testés, afin de déterminer certains
paramétres inhérents au processus d’adsorption du naphtaléne.

Le modéle de Freundlich est
3 (Freundlich, 1906) :

décrit par 1’équation

Equation 3: g, = k; x c'/"
e

Ou, n est I’exposant de Freundlich et k¢ est la constante de
Freundlich.

Le modele de Langmuir est décrit par 1’équation 4 (Langmuir,
1918) :

KLCe
e 1ubc,

Equation 4 :q.=¢q

Dans cette équation, q. (mg/g) est la quantit¢ de naphtaléne
adsorbée a 1’équilibre par gramme de tanin. C, (mg/l) est la
concentration résiduelle de naphtaléne a 1I’équilibre en phase
liquide. K; (I/g) et b (I/mg) sont les constantes de Langmuir. A
partir des constantes K (l/g) et b (I/mg) de Langmuir, on
déduit la constante adimensionnelle (Rp) (équation 5) qui
permet de prédire si 1’adsorption est favorable ou non (Gao et
al., 2009 ; Shokoohi et al., 2009).

1
1+bC,

Equation 5: R, =

Caractérisation thermodynamique du processus
d’adsorption: Des essais ont consisté a déterminer les
paramétres thermodynamiques du processus d’adsorption du
naphtaléne sur la mousse de tanin, tels que l'énergie libre de
Gibbs (AG"), D’enthalpic (AH") et l'entropic (AS®). Ces
paramétres fournissent des informations sur la nature du
processus d’adsorption (processus de type physique ou
chimique ou une combinaison des deux, processus spontané ou
non). Pour ce faire, un volume de 100 ml d’eau synthétique a
50 mg/l de naphtaléne a ét¢ mis en contact avec 4 g/l de
mousse de tanin, pendant un temps de contact de 1 h, sous une
agitation de 125 tr/min et un pH de 2,7. Différentes
températures ont été appliquées (7 °C, 22 °C, 40 °C). A la fin
des essais, les échantillons ont été retirés, filtrés et des analyses
ont été effectuées sur la phase liquide.

La variation d’énergie libre (A,qG’) est calculée a partir de
l'équation suivante (Seyhi et al.,2011):

Equation 6 : A,4G® = —RTInK
Ou, R est la constante des gaz (8,314 J/mol.K), T est la
température (°K), et Kp (I/g) est le coefficient spécifique

d'adsorption (coefficient de distribution de phase).

La relation entre AnuG°, AH" et AS° est décrite par
I'équation ci-dessous (Seyhi ef al., 2011):

Equation 7 : A,4G® = A H® — TA,S°
L’équation 7 pourrait étre réécrite comme suit:

, . InKp  AyqS°®  AyqH®
Equation 8 : — = =— — =—
dt R RT

A gH® et AyS® sont déterminées respectivement a partir de la
pente et de l’ordonnée a 1’origine de la représentation
graphique de InKp, en fonction de 1/T, respectivement.

Reproductibilité des essais et calculs: Tous les essais de la
présente étude ont été réalisés en duplicata, afin de vérifier leur
reproductibilité. Les estimations des paramétres des différents
modeles mathématiques ont été faites par un traitement Excel
des résultats expérimentaux. La quantit¢ de naphtaléne
adsorbée a un instant (t) (qt, mg/g) et ’efficacité d’adsorption
(E, %) ont été calculées selon les équations 9 et 10 ci — dessous
(Seyhi et al., 2011):

. . Co—C¢

Equation 9 :q, = xV

. . Co—Ct

Equation 10 :E(%) = —— x100
0

Ou, Cy and C; (mg/L) sont respectivement, la concentration
initiale et la concentration résiduelle de naphtaléne en phase
liquide, V (1) est le volume de la solution synthétique de
naphtaléne et M (g) est la masse de mousse de tanin. Par
analogie, la quantité de naphtaléne adsorbée sur la mousse de
tanin, & 1’équilibre (qe, mg/g) et I’efficacité d’adsorption ont
été¢ déterminées a partir des équations 9 et 10 énoncées plus
haut. La constante spécifique d’adsorption (Kp) a été calculée,
a partir de 1’équation 11(Seyhi et al., 2011). Cette constante
Kp est le ratio entre la quantité adsorbée de naphtaléne a
I’équilibre (q.) et la concentration résiduelle de naphtaléne en
phase liquide a 1’équilibre (C,).

Equation 11 :Kp, = %

e

METHODES ANALYTIQUES

Mesure du pH et de la température: Un pH-metre (pH
meter/lon meter Acumetexcel XL2, modeéle S/N XL
94005507, Fisher Scientific Co.) équipé d’une électrode Cole-
Palmer a double jonction (référence Ag/AgCl) a servi a la
mesure du pH et un thermométre pour la mesure de la
température des échantillons.

Analyse du naphtaléne: L’analyse du naphtaléne a été
réalisée en phase liquide, aprés filtration et a 1’aide d’un
spectrophotométre UV-visible (Fisher Scientific, Evolution
201). Tout d’abord, un scan a permis de déterminer la longueur
d’onde de lecture (276 nm), puis une courbe de calibration a
été obtenue par utilisation de différentes concentrations de
naphtaléne. Enfin, une corrélation entre 1’absorbance et la
concentration de naphtaléne a été établie, avec un coefficient
de détermination R* = 0.9901. La limite de détection de la
méthode d’analyse est égale a 5 mg/1 et la précision est estimée
a 98%.
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Tableau 1. Paramétres cinétiques d’adsorption du naphtaléne

Mod¢les Equations Parametres Valeurs R?

Pseudo ordre 1 dq, i qe(mg/g) 5,87 0,810
2 "l @ —a) K, (g/mg.min) 0,102

Pseudo ordre 2 dq; 2 qe (mg/g) 8,474 0,908
—= =k * (qe — q0) .
dt K, (g/mg.min) 0,036

Tableau 2. Evolution de la capacité d’adsorption du naphtaléne en fonction de sa concentration initiale en solution

Concentration de naphtaléne

Initiale (Co, mg/l)  Résiduelle a I’équilibre (C., mg/l) (%) adsorbé a I’équilibre  LogKp(I/kg)
0 0 0 -

13,1 3.8 70,5 2,777
19,1 55 70,9 2,785
27,4 7,6 72,3 2,815
35,8 12,1 66,3 2,690
46,7 17,4 62,7 2,624
55,7 23,2 58,4 2,544
68,5 33,4 51,2 2,418
79,8 43,2 45,9 2,325
87,4 48,3 44,7 2,305

Tableau 3. Paramétres d’équilibre des isothermes d’adsorption du naphtaléne

Isothermes Equations Parameétres Valeurs R’
Freundlich g, = kf % Cel/n kf(mg(l-l/n). L lg) 1,439 0,922
Log k¢ 0,58
n 1,92
n' 0,521
Langmuir _ K <G, qm (Mg/g) 12,77 0,965
“=T4b+C, bmgl) 0,069
Ku(L/g) 0,89
Ry 0,14

Tableau 4. Paramétres thermodynamiques du processus d’adsorption du naphtaléne

Température (°K)  Kp AdGP (kJ.mol™"

AuaH® (k). mol™)  A,S° (kI.mol . K™

280,15 1,7161  -1,258
295,15 1,5023  -0,999
313,15 1,3006 -0,684

-6,128 -0,01738

RESULTATS

Aptitude de la mousse de tanin a éliminer le naphtaléne:
Les essais réalisés en absence de mousse de tanin, ont
démontré que seulement 1,3% de naphtaléne est éliminé au
bout de 3h de contact. En revanche, les résultats des essais
réalisés en présence de mousse de tanin, montrent une
¢limination significative du naphtaléne (Figure 1), soit 44,2% a
2g/l de mousse de tanin et 60,4% a 4 g/l. L’élimination du
naphtaléne suit deux phases principales. La premiére phase
s’étend sur les 60 premicéres minutes de contact et se
caractérise par un taux d’élimination de naphtaléne qui croit
pour atteindre 62,6%, soit une diminution de la concentration
de naphtaléne en solution de 46,5 mg/l a 17,4mg/l. La seconde
phase démarre juste apres la premieére, et se présente sous
forme d’un plateau pseudo-stationnaire, caractéris€ par une
faible évolution de la concentration de naphtaléne de 17,4 mg/l
a 17,0 mg/l, soit un taux d’abattement d’environ 2,1%.
L’équilibre du processus d’élimination du naphtaléne sur la
mousse de tanin (adsorption) est atteint au bout de 60 min de
temps de contact.

Effet du pH initial: La capacité d’adsorption du naphtaléne en
fonction du pH initial est présentée a la Figure 3. On observe
que le pH initial de la solution affecte la capacité

d’adsorption du naphtaléne sur la mousse de tanin. Le taux
d’abattement du naphtaléne diminue lorsque le pH initial
augmente 2,7 a 7. En effet, il diminue de 58,6% a pH =2,7 a
27,4% a pH = 7. Le taux d’abattement devient quasiment nul a
pH = 9. On en déduit que le pH optimal pour 1’adsorption du
naphtaléne sur la mousse de tanin est de 2,7. Pour la suite de
I’étude, le pH a été fixé a 2,7.

Conc. Naph. (mg/l)

Solution initiale Essal 0 g/l de Essai a 2 g/l de Essai a 4 g/l de

tanin tanin tanin

Figure 1. Evolution de la concentration de naphtaléne en présence
ou absence de mousse de tanin (temps de contact = 3h).
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Figure 2. Evolution de la concentration de naphtaléne au cours du
temps (mousse de tanin = 4g/1)
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Figure 3. Taux d’abattement de naphtaléne en fonction du pH
initial
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Figure 4. Représentation graphique des modéles cinétiques
d'adsorption

Cinétique d’adsorption: Les données expérimentales
décrivant la cinétique d’adsorption du naphtaléne sur la
mousse de tanin sont présentées a la figure 4 et les coefficients
des modeles cinétiques testés sont présentés au tableau 1. Le
modele cinétique de pseudo ordre 2 décrit mieux la cinétique
d’adsorption du naphtaléne, avec un coefficient de
détermination R* = 0,908 et une constance cinétique k, = 0,036
g/mg.min. Le mode¢le de pseudo ordre 1 a un coefficient de
détermination R? = 0,810 et la constance cinétique k; = 0,102
g/mg.min.

12 -

O Valeur expérimentale
&= e == Langmuir
10 4 s Freundlich

qe(mg/g)

0 10 20 30 a0 50 60
Ce (mg/L)

Figure 5 Isothermes d’adsorption (V =100 ml; C,,;,=4 g/l; temps
de contact =1 h; pH=2,7; agitation : 125 tr/min)

Isothermes d’adsorption: La capacit¢ d’adsorption du
naphtaléne en fonction de sa concentration initiale est
présentée au tableau 2. Elle diminue de 70,5% a 44,7%,
lorsque la concentration initiale de naphtaléne augmente de
13,1 mg/l & 87,4 mg/l. Le ratio entre la quantité de naphtalene
adsorbée a I’équilibre (q.) et la concentration résiduelle en
solution a 1’équilibre (C,.), aussi appelé coefficient de
distribution de phase (LogKp), varie entre 2,30 et 2,81 lkg
mousse. Les données expérimentales d’adsorption ont été
reliées aux  modeles  mathématiques  d’isothermes
de Freundlich et Langmuir. Les coefficients des équations
décrivant les modeles de Langmuir et de Freundlich sont
résumes au tableau 3, et la figure 4 présente les représentations
graphiques des modeles d’isothermes par rapport aux données
expérimentales. Les deux modeles testés décrivent bien les
isothermes d’adsorption du naphtaléne; avec des coefficients
de détermination R* = 0,965 pour le modéle de Langmuir et R
= 0,922 pour le modele de Freundlich. La capacité maximale
d’élimination du naphtaléne (q,,) sur la mousse de tanin (q,)
est de 12,77 mg/g et la constante adimensionnelle Ry est de
0,14.

Thermodynamique du processus d’adsorption du
naphtaléne: Le coefficient de distribution de phase Kp a
différentes températures et les variations des parametres
thermodynamiques, tels que 1’énergie libre de Gibbs (A, G”),
I’enthalpie (A, H") et l'entropie d'adsorption (A,S") ont été
calculés et sont présentés au tableau 4. Les énergies sont
négatives et I’énergie libre diminue lorsque la température
augmente de 313,15 °K (40 °C) 4 280,15 °K (7°C).

DISCUSSION

Les résultats expérimentaux démontrent que la mousse de
tanin a une bonne capacité d’adsorption du naphtaléne. Cela
serait li¢ aux propriétés de surface de la mousse de tanin, et
également aux propriétés physico-chimiques du naphtaléne,
qui faciliteraient les interactions. La courbe d’évolution du
naphtaléne au cours du temps présente deux zones, dont la
premicre est la phase d’adsorption et la deuxiéme est la phase
d’équilibre. La premiére phase est caractérisée par I’existence
de sites actifs, facilement accessibles a la surface de la mousse
de tanin (Bouaza, 2012). La seconde phase est 1’atteinte de
I’équilibre d’adsorption. Au cours de cette deuxiéme phase, la
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vitesse d’adsorption du naphtaléne est nulle (Bouras, 2003).
L’équilibre d’adsorption du naphtaléne sur la mousse de tanin
est atteint plus rapidement que celui de d’autres matériaux
adsorbants. En effet, certains auteurs ont rapporté un temps
d’équilibre d’adsorption du naphtaléne sur le charbon actif
compris entre 24 h et 72 h (Yakout et al., 2013; Cabal et al.,
2009). Le pH initial de I’eau affecte les performances
d’adsorption du naphtaléne. Comme I’indique les résultats,
I’augmentation du pH a tendance a diminuer I’efficacité
d’adsorption. En effet, le pH affecte 1’état ionique du composé,
les groupements fonctionnels de surface et/ou les charges
(Seyhi et al., 2014), contribuant ainsi a modifier les
interactions adsorbat — adsorbant. L’analyse des données
cinétiques fait ressortir que le modele cinétique de pseudo
ordre 2 décrit le mieux la cinétique d’adsorption du naphtaléne
sur la mousse de tanin (R* = 0,908).

Cela met en évidence I’hétérogénéité de la surface de contact
de la mousse de tanin. Aussi, la cinétique serait la résultante de
deux processus : i) la fixation rapide du naphtalene sur les sites
les plus réactifs, et ii) la fixation lente du naphtaléne sur les
sites d’énergie faible. L’augmentation de la concentration
initiale de naphtaléne en solution, entraine une diminution des
performances d’adsorption, due a la diminution graduelle du
nombre de groupements fonctionnels et de sites actifs. Les
données expérimentales d’isothermes sont bien décrites par les
modeles mathématiques de Freundlich et Langmuir, avec un
léger avantage pour le modéle de Langmuir. Selon le modele
de Langmuir, la constante Ry tient compte du facteur de
séparation des parameétres d'équilibre et permet de prédire si
I’adsorption est favorable ou non (Gao et al., 2009 ; Shokoohi
et al., 2009). Lorsque R;> 1, ’adsorption n'est pas favorable,
alors qu’elle est favorable lorsque Ry se situe entre 0 et 1 (0
<R;<1). Pour des valeurs de Ry trés proches de 0, I’adsorption
est considérée comme irréversible, alors que 1’adsorption est
linéaire lorsque R est égale a 1 (Langmuir, 1918 ; Gao et al.,
2009 ; Shokoohi et al., 2009). La valeur de R; obtenue dans la
présente étude étant de 0,14. On en déduit que 1’élimination du
naphtaléne est favorable dans les conditions expérimentales
testées.

L’exposant n de non-linéarité du processus d’adsorption est de
1,92, indiquant que le naphtalene se lie faiblement a la mousse
de tanin. Aussi, I’adsorption du naphtaléne sur la mousse de
tanin est monocouche avec une capacité maximale (qy,)
d’adsorption de 12,77 mg/g. Lorsque n > 1, I’adsorbat est
faiblement 1i¢é a 1’adsorbant, avec une faible variation
d’énergie libre d’adsorption. Lorsque n < 1, cela indique que la
majorité d'adsorbats fixés sur I'adsorbant améliore les énergies
libres pour les adsorptions a venir. La capacité maximale (q,,)
d’adsorption semble étre plus faible que ce qui est rapporté
dans la littérature sur le charbon actif (Ge et al., 2015, Yakout
et al., 2013). La variation d’énergie libre est négative pour
chaque température testée. Cela indique que 1’adsorption du
naphtaléne sur la mousse de tanin est spontanée (Atkins et de
Paula, 2010; Seyhi et al., 2011). Aussi, la diminution de
variation d’énergie libre lorsque la température diminue,
indique que l'adsorption du naphtaléne est favorable avec la
baisse de température. La variation d’enthalpie est
relativement faible et négative (AadH0 = -6,128 kJ/mol < 200
kJ/mol), indiquant d’une part le caractére exothermique du
processus d’adsorption du naphtaléne, et d’autre part les
faibles interactions naphtaléne — mousse de tanin. Ces
interactions sont de type Van Der Waals ou électrostatiques.
L’adsorption du naphtaléne sur la mousse de tanin est donc

physique (physisorption) (Seyhi et al., 2011; Ge et al., 2015
Wu et Li 2009).

CONCLUSION

La mousse de tanin est capable d’adsorber de maniére
significative le naphtaléne. Le temps nécessaire pour atteindre
I’équilibre d’adsorption est de 60 min (1h) h et le pH optimal
d’adsorption est de 2,7. Le taux d’adsorption dans les
conditions optimales est compris entre 58,6 — 60,4%. La
cinétique d’adsorption du naphtaléne est bien décrite par le
modele de pseudo-ordre 2, avec une constante cinétique k, de
0,036 g/mg.min et un coefficient de détermination R*= 0,963.
L’adsorption du naphtaléne est parfaitement décrite par les
isothermes de Freundlich et Langmuir dans l’intervalle de
concentrations testées (13.02 a 87.39 mg/l), avec un léger
avantage pour le modele de Langmuir. L’adsorption du
naphtaléne sur la mousse de tanin est monocouche et la
capacit¢ maximale d’adsorption est de q, = 12,77 mg/g.
L’adsorption du naphtaléne est favorable aux faibles
températures et le naphtaléne se lie faiblement a la mousse de
tanin.
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