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Organic pollutants removal from olive mill wastewater by a combined system of a sand filter and an aguatic plant system
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RESUME

Lobjectif de la présente étude consiste, d’'une part,
tester les performances d’un filtre & sable pour diminuer la
charge organique des margines diluées & 50 % avec des eaux
usées urbaines et, d’autre part, compléter le traitement par
l'utilisation d’'un mélange de plantes aquatiques composé de
Phragmites australis, Typha latifolia et Arundo donax sous un
régime d’écoulement vertical.

Le pilote expérimental est composé d’un filtre 4 sable
suivi d’un systeme planté. Le filtre & sable est rempli sur une
épaisseur de 50 cm de sable et 10 cm de gravier en haut et
en bas du pot. Lalimentation (4 cmej’) se fait en bachée
avec une fréquence réguliere de trois fois par semaine. Afin
d’améliorer le processus de dégradation dans le filtre 4 sable,
les margines ont été diluées avec des eaux usées urbaines a
50 %. La deuxiéme étape de traitement se compose d’un bac
de capacité (1x1x1 m?) rempli sur une épaisseur de 20 cm de
gravier et 60 cm de sol. Le bac est planté d’'une combinaison
de trois plantes : Phragmites australis, Typha latifolia et Arundo
donax avec une densité de huit plantsem™ pour chaque plante.
Lalimentation du bac se fait par des margines précédemment
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prétraitées en bachée de 20 L avec une fréquence réguliere de
deux fois par semaine.

Les résultats ont montré que le filtre A sable assure une
neutralisation du pH qui passe de 4,79 47,68. Lenrichissement
du sable par les micro-organismes permet d’avoir une
minéralisation importante de la matiére organique. Apres dix
semaines d’expérimentation, aucun signe de colmatage n'a été
signalé, le taux de réduction des MES, de la DCO totale, de
la DCO dissoute et des composés phénoliques est d’environ
70 %, 79 %, 76 % et 81 % respectivement. Le traitement
subséquent par le mélange des trois plantes montre une
augmentation du pH et de la conductivité électrique et une
élimination importante de la DCO totale (99,7 %), de la
DCO dissoute (99,5 %), des MES (94 %) et des polyphénols
(95 %).

A la lumiere des résultats trouvés, on conclut que le
traitement des margines par la combinaison de deux systemes
(filtre & sable et lit planté) permet une élimination importante
de la charge organique des margines.

Mots clés : margines; filtre a sable; lit planté; matiére orga-
nique; composés phénoliques.
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ABSTRACT

The objective of this study consisted of testing the potential
of a sand filter to decrease the organic pollutants in olive mill
wastewater (OMW) diluted to 50% with domestic wastewater,
and to polish the treatment by using a mixture of aquatic
plants: Phragmites australis, Typha latifolia and Arundo donax.
The experimental pilot consists of a sand filter followed by a
planted system. The sand filter is filled with 50 ¢cm of sand
and 10 cm of gravel at the top and the bottom of the filter.
The feed (4 cmej”) is done sequentially according to a one-day
wet / three days dry cycle. In order to activate the degradation
processes in the sand filter, OMW are diluted to 50% with
domestic wastewater. The second step of the treatment consists
of a tank (Ix1x1 m’) filled with 20 cm of gravel and 60 cm
of soil planted with a mixture of aquatic plants at a density of
8 young plantsem™ for each plant and irrigated two times in
the week by 20 L of pre-filtered OMW.

The results show that the sand filter ensures a neutralization
of the OMW pH, which passes from 4.79 to 7.68. The
enrichment of the sand by the micro-organisms ensures an
important mineralization of the organic matter. After ten
weeks of operation of this system without clogging sign, the
rate of abatement of the TSS, total COD, dissolved COD and
phenolic compounds was about 70%, 79%, 76% and 81%
respectively. Completion of the treatment by the mixture of
three plants shows an increase in the pH, electric conductivity
and a significant elimination of the total COD (99,7%),
dissolved COD (99,5%), TSS (94%) and polyphenols (95%).

With regard to OMW treatment efficiency, the treatment
of the OMW by the combination of two systems (sand filter
and planted system) results in a significant removal of the
organic load of the OMW.

Key words: olive mill wastewater, sand filter, aquatic plants,
organic matter, phenolic compounds.

1. INTRODUCTION

Le patrimoine oléicole mondial compte actuellement
environ 750 millions de pieds d’olivier cultivés sur une
superficie de 9,23 millions d’hectares. Les pays méditerranéens
comptent 715 millions d’oliviers sur une superficie d’environ
8,16 millions d’hectares, soit 95 % du patrimoine oléicole

mondial (DPV/MADRPM 1998).

Au Maroc, la superficie implantée en olivier séleve a
550 000 ha, soit 5,6 % de la superficie mondiale (DPV/
MAEE 1999/2000). Le Maroc occupe ainsi le sixieme rang
apres I'Espagne, I'Italie, la Tunisie, la Turquie et la Grece (IOM
2003, 2004).

La trituration des olives laisse, en plus de sa production
principale qui est 'huile, deux résidus, I'un solide (les grignons),
et l'autre liquide (les margines). La production mondiale des
résidus liquides est estimée a 8,4 millions de metres cubes
(NEFZAOUI 1987). Au Maroc, la production annuelle des
résidus liquides est estimée a 250 000 metres cubes (IOM
2003, 2004).

Lindustrie d’extraction d’huile d’olive pose de sérieux
problemes environnementaux. Les effluents des huileries d’olive
ne subissent aucun traitement et sont souvent déversés dans les
égouts d’assainissement, stockés dans des bassins d’évaporation
ou épandus directement sur le sol. Il en résulte un impact
négatif sur I'environnement qui se traduit par le colmatage
des sols, la pollution des eaux superficielles et souterraines et le
dégagement d’odeurs nauséabondes.

Ces problémes environnementaux sont attribués a la
richesse des effluents en matiéres organiques (GALLI ez al.,
1997) et en particulier en polyphénols qui sont responsables
de leffet phytotoxique (SAYADI ez al., 2000; ZENJARI ez 4.,
20006). Ces considérations ont conduit plusieurs chercheurs aux
échelles nationale et internationale & trouver des applications
pour le traitement et la valorisation des effluents des huileries
dolive : procédés physiques (ACHAK ez a4l., 2008; AL-
MALLAH et al., 2000), procédés thermiques (DI GIACOMO
et al., 1991; VITOLO et al., 1999), floculation et clarification
(FLOURI ez al., 1996), adsorption (ACHAK ez al., 2009a),
compostage (AIT-BADDI ez al., 2004; PAREDES ez al., 2000)
et infiltration-percolation (ACHAK ez al., 2009b; SAADI ez
al., 2007; SANTI ez al., 2008; SAYADI et al., 2000).

Le traitement par infiltration-percolation en utilisant le sol
comme substrat est souvent appliqué a des eaux usées urbaines
par plusieurs chercheurs. Peu de travaux ont été consacrés
au traitement par infiltration-percolation des effluents de
I'industrie oléicole (margines) qui sont un déchet tres concentré
en polyphénols et en matieres organiques (CAMURATI ez al.,
1984).

Linfiltration-percolation est un traitement biologique par
cultures bactériennes fixées sur un support fin qui permet la
rétention des MES par filtration sur la plage d’infiltration,
la décomposition de la matiere organique par des micro-
organismes édaphiques ou allochtones (OUAZZANI, 1998) et
Iélimination des formes d’azote par minéralisation et oxydation

biologique.
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Une nouvelle technologie extensive fondée sur ['utilisation
de communautés végétales aquatiques a été exploitée avec
succés par plusieurs auteurs pour le traitement de plusieurs
types d’effluents : effluent de laiterie (BOUTIN ez 4l., 1996),
d’abattoir (RIVERA et al., 1997), domestique (MANDI ez 4.,
1996) et effluent de tannerie (TIGLYENE ez /., 2005). Malgré
les nombreuses études consacrées au traitement des effluents
industriels par les plantes aquatiques, peu de travaux se sont
intéressés a tester ces plantes a épurer les effluents de 'industrie
oléicole (margines).

Les plantes aquatiques testées sont aussi bien libres ou
fottants telles que Lemna et Eichhornia (MANDI et al., 1992;
MANDI ez al., 1993; RADOUX et KEMDP, 1992; REETA e
al., 2004) qu'enracinées ou hélophytes telles qu'Arundo, Typha,
Phragmites et Juncus (ABISSY et MANDI, 1999; CIRIA ez al.,
2005; MANDI ez al., 1998).

La base du traitement par les hélophytes enracinées repose
particuli¢rement sur le fait que :

* Ce sont pour la plupart des plantes a rhizome horizontal et
vertical qui fournissent un support pour la croissance des
bactéries et pour la filtration des substances particulaires
(GESBERG et al., 1986). Le rhizome assure aussi avec les
racines une forte perméabilité du sol et une grande surface
de contact entre sol-eau usée (RADOUX et KEMDP, 1988).

¢ Ils sont capables de concentrer les métaux lourds, d’absorber
plus de nutriments que leurs besoins et de neutraliser les pH
extrémes (ABBISY 2000; HADAD et al., 2006);

¢ IIs ont l'aptitude de transmettre de I'oxygene des feuilles
a travers les tiges dans la rhizosphére (BRIX, 1993;
BIDDLESTONE ez al., 1991).

Les systemes plantés ont plusieurs avantages : ils sont moins
coliteux a construire et a exploiter, peuvent étre construits
sur le site de production des eaux usées, nécessitent peu
d’équipements mécanisés et sont moins sensibles aux variations

de la charge polluante (BRIX, 1993).

Lobjectif de la présente étude est pour, d’une part, tester les
performances d’un filtre 4 sable 4 diminuer la charge organique
des margines diluées avec des eaux usées urbaines a 50 % et,
d’autre part, compléter le traitement par l'utilisation d’un lit
planté par Phragmites australis, Typha latifolia et Arundo donax
en mettant en évidence les potentialités épuratoires de cette
mixture a épurer les margines prétraitées.

2. MATERIELS ET METHODES

Lexpérience est réalisée dans la ville de Marrakech
caractérisée par un climat aride 4 semi-aride avec une

pluviométrie moyenne de 240 mmean”. La température
moyenne varie entre un minimum de 5 °C et un maximum

de 45 °C.

Le pilote expérimental (filiere) est composé de deux
systémes en série (Figure 1) :

* Six pots de capacité 120 L et de diametre 50 cm, chaque
pot est rempli sur une épaisseur de 50 cm de sable (texture
sableuse) et 10 cm de gravier en haut et en bas du pot.
Lalimentation du systéme se fait par des margines diluées
avec des eaux usées urbaines 2 50 % en bachée de 5 Lej!
(4 cmej') avec une fréquence réguliére de trois fois par
semaine (un jour d’alimentation et deux jours de repos).
Le choix du pourcentage de dilution (50 %) est basé sur
une étude préalable du pH et de la quantité d’oxygene
consommée au cinquieme jour dans les différents mélanges
ajustés 2 pH neutre, a 20 °C et a I'obscurité a 'aide d’un
DBO-métre (ACHAK ez al., 2009b). Lécoulement des
margines se faiten percolation a travers le substrat (sable),
Peau percolée est récupérée au moyen d’un drain placé a la
base de chaque pot.

* Un bac de capacité (1x1x1 m?) remplis sur une épaisseur de
20 cm de gravier et 60 cm de sol. Le bac est planté d’une
combinaison de trois hélophytes : Phragmites australis,

Typha latifolia et Arundo donax avec une densité de huit
plantsem™ pour chaque plante. Les hélophytes sont des
plantes dont les racines se développent dans un substrat
gorgé d’eau alors que leur systeme reproducteur et végétatif
reste hors de 'eau. Lalimentation du systeme se fait par des
margines précédemment prétraitées en bachée de 20 L avec
une fréquence réguliere de deux fois par semaine. Ce mode
d’alimentation choisi permet de maintenir les conditions
aérobies et d’éviter le colmatage du systeme. Lécoulement se
fait en percolation a travers le substrat (sol), I'eau percolée
est récupérée au moyen d’un drain placé a la base du bac.

Le bac a été irrigué dans un premier temps par une eau de
puits pendant un mois, ensuite par des dilutions croissantes des
margines prétraitées 10 % (juin), 25 % (juin), 50 % (juillet),
75 % (juillet) et 100 % (aoht 2006). Les dilutions ont été
effectuées pour permettre aux jeunes pousses des plantes de
s'adapter et de s'accroitre au début de I'expérience.

Le matériel utilisé est un mélange de trois plantes : Typha
latifolia, Phragmites australis et Arundo donax qui appartiennent
a la famille des graminées. Les jeunes pousses de plantes ont été
prélevées dans une zone marécageuse située a proximité de la

ville de Marrakech.

Le sable utilisé pour le prétraitement provient de la plage
d’El Jadida (192 km de Marrakech), il a une texture sableuse

[(argile+limon : 0,03 %; sable (0,34 % sable treés grossier;
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Figure 1. Dispositif expérimental.
Experimental design.

17,87 % sable grossier; 66,49 % sable moyen; 13,85 % sable
fin et 0,32 sable treés fin)].

Le sol utilisé dans le bac 2 macrophytes provient du jardin
de la faculté, il a une texture sableuse [(argile+limon : 2 % sable
(38,1 % sable trés grossier; 16,84 % sable grossier; 23,58 %
sable moyen; 11,87 % sable fin et 6,95 sable tres fin)].

Le gravier utilisé a une dimension 5 mm<d<10 mm. Il a
été utilisé pour éviter la compensation du sol au fond du bac
qui peut causer des conditions d’asphyxie des racines par exces
d’eau.

Les principales caractéristiques physico-chimiques des
substrats utilisés (sable, sol) indiquent qu’ils ont un pH alcalin
et une teneur élevée en matiére organique et en phosphore total
dans le cas du sol (Tableau 1).

Lexpérience a été menée durant une année sétalant du
mois d’ao(it 2006 au mois de juillet 2007. Tout au long de cette
période d’étude, le fonctionnement du pilote expérimental a
été contr6lé par la mesure des parameétres physico-chimiques.

Les prélevements sont effectués sur des échantillons a
Pentrée du filtre  sable (margines diluées avec des eaux usées
urbaines), des échantillons moyens, du volume total d’eau de
percolation, a la sortie de six pots et des échantillons a la sortie
du lit planté. Ces échantillons ont fait 'objet d’une mesure des

Plantes
aguatiques

Drain da
récupération

MES, de la DCO totale et dissoute, des polyphénols, du pH et
de la conductivité électrique.

2.1 Paramétres analysés et méthodes de dosage utilisées
2.1.1 Cas des margines

Le potentiel d’hydrogéne (pH) a été mesuré par un
pH-meétre type 716 DMS Titrino. La conductivité électrique
(CE) a été mesurée a l'aide d’'un conductivimetre de type
TWT. Les matiéres en suspension (MES) sont déterminées
par filtration sur des membranes a 0,45 pm de diametre de
pore. La teneur en MES est déterminée par différence de
poids du filtre avant et aprés filtration et séchage a 105 °C
pendant deux heures (AFNOR T 90-105) (1983). La
demande chimique en oxygéne (DCO) a été déterminée
selon la méthode standard (APHA, 1992) par une oxydation
de la mati¢re organique contenue dans Iéchantillon a 150 °C
par un excés de bichromate de potassium en milieu acide
et en présence de sulfate d’argent. Lexces de bichromate de
potassium est dosé par colorimétrie 4 620 nm. Lazote Kjeldahl
(NTK) est déterminé par la minéralisation des échantillons
dans lacide sulfurique de I'azote organique en présence d’un
catalyseur (K,SO,, sélénium). Lazote ammoniacal (NH ") est
dosé par la méthode colorimétrique au bleu d’indophénol,
selon la norme AFNOR T90-016 (1983). Elle repose sur le

fait qu'en milieu alcalin et en présence de nitropussiate de
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Tableau 1. Caractéristiques physico-chimiques des substrats utilisés (moyenne (3) + écart-type).
Table 1. Physical-chemical characteristics of the substrates used (mean (3) t standard deviation).
Paramétres Sable Sol
pH 8,75 8,45
CE (mSecm™ 4 20 °C) 1,57 1,3
Matiere seche totale (gog™) 1,02+£0,1 0,98 £0,3
Mati¢re seche fixe (gog™) 0,022 £ 0,01 0,051 + 0,05
Carbone organique (mgeg™) 0,79 + 0,6 2,37 +0,6
NTK (mgeg") 0,30+0,1 0,72 +0,2
NH# N (mgeg") 0,035+0,02 0,063 + 0,03
NOs-N (mgeg) 0,16+ 0,12 0,11 + 0,01
1,18 £ 1,11 1,98 £ 1,01
Chlorure (mgeg™)
4,64 +29 7,76 £5,5
Phosphore total (mgeg™)
0,98+ 1,5 3,93+1,5
K* (mgeg")
27,03 £ 10,0 24,57 £ 10,5
Ca®* (mgeg")
4,08+ 2,0 2,58+ 1,5

Na* (mgeg™)

sodium, qui agit comme catalyseur, une réaction seffectue
entre les ions ammoniums, le phénol et 'hypochlorite pour
donner un complexe bleu d’indophénols susceptible d’étre
dosé par spectrophotométrie a 630 nm. Les nitrites (NO,)
sont dosés selon la méthode AFNOR T90-013 (1983) qui
est une méthode colorimétrique basée sur la diazotation des
nitrites par le sulfanilamide en présence de N-naphtyléthyléne
diamine. La réaction donne un complexe de couleur rose au
spectrophotometre a 537 nm. Le dosage des nitrates (NO,)
se ramene a celui des nitrites apres leur réduction par passage
dans une colonne de cadmium-cuivre (RODIER, 1984). Le
phosphore total (PT) est mesuré apres minéralisation en milieu
acide et en présence de persulfate de potassium suivi d’une
analyse des orthophosphates. Les orthophosphates (PO,*)
sont déterminés par une mesure colorimétrique du complexe
phosphomolybdique formé (AFNOR T90-023) (1983). Les
polyphénols totaux ont été dosés selon la méthode élaborée par
MACHEIX ezal. (1990). En présencede polyphénols, le mélange
d’acide phosphotungstique (H,PW O, ) et le réactif de Folin
(H,PW ,0,)) est réduit en oxyde bleu tungstene (W,O,), la
coloration présente un maximum d’absorption a 760 nm. Les
résultats sont exprimés en équivalent acide catéchique utilisé
dans la gamme étalon. Les fractions phénoliques des margines
ont été identifiées par chromatographie liquide & haute pression
(HPLC). Ces analyses ont été réalisées grace a un détecteur
UV (280 nm) et une colonne C-18 (4,6 x 250 mm). Vingt pl
d’extrait ont été injectés et élués par gradient de solvant (phases

mobiles : H,O+H,PO, (0,1 %), Acétonitrile/Eau (7/3) durant
60 mn avec un débit de 0,8 mLemin™).

Le sodium (Na®), le potassium (K) et le calcium (Ca,")
ont été dosés par spectrométrie & flamme (appareil type Jenway
PFP7).

2.1.2 Cas des substrats (sable, sol)

Le pH est mesuré par un pH-metre type 716 DMS Titrino
selon la méthode décrite par AUBERT (1978), la conductivité
électrique (CE) est mesurée al'aide d’un conductivimeétre de type
TWT (AUBERT, 1978), la matiére séche totale est déterminée
selon la méthode de SIERRA ez 4/. (2001), la matiére séche fixe
est déterminée par calcination & 600 °C pendant quatre heures.
Le carbone organique est déterminé par la méthode ’ANNE
décrite par AUBERT (1978) par oxydation dans un milieu
sulfurique en présence d’un excés du bichromate de potassium,
ce dernier est titré par une solution de sel de mohr en présence
de diphénylamine dont la couleur passe du bleu foncé au bleu
vert. Lazote Kjeldahl (NTK) est déterminé selon la méthode
de Kjeldahl décrite par AUBERT (1978) et dont le principe
de dosage est le méme que celui cité pour la détermination de
NTK des margines. Uazote ammoniacal (NH,") est déterminé
par la méthode AFNOR T90-16 (1983) sans minéralisation et
l'azote nitrique (NO,) est dosé apres la distillation de I'azote
ammoniacal par I'ajout d’alliage de Dewarda (AUBERT, 1978).
Le phosphore total (PT) est déterminé selon AFNOR T90-

023 (1983). 1l consiste en une minéralisation en milieu acide,
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a chaud et en présence de persulfate de potassium d’une prise
d’essai du sol a analyser. Les formes organiques et combinées
du phosphore sont transformées en orthophosphates solubles.
Les orthophosphates libérés sont dosés selon la méthode
déja décrite pour les margines (AFNOR T90-023) (1983).
Le dosage des sels (chlorures, Na*, K* et Ca®) seffectue sur
Pextrait aqueux de la pate saturée. Les méthodes de dosage sont
décrites par AUBERT (1978) : Na*, K* et Ca* s'effectue par

spectrométrie de flamme, les chlorures par volumétrie.
La rétention réelle ou absolue est calculée a partir de la
charge des eaux a I'entrée et a la sortie du bac selon I'équation

suivante :

Charge a l'entrée - Chatge a la sortie

Rétention réelle (%)=

x100 (1)

Charge a l'entrée

Charge a l'entrée (g) : concentration (geL") x volume des
margines brutes apporté au bac (L).

Charge a la sortie (g) : concentration (geL") x volume restitué
a la sortie du bac (L).

3. RESULTATS ET DISCUSSION

3.1 Prétraitement des margines par le filtre a sable
3.1.1 Caractérisation physico-chimique des margines diluées

Lanalyse du tableau 2 montre que les margines diluées
avec les eaux usées urbaines ont un pH trés acide (4,79), cette
faible valeur rend le traitement biologique des margines brutes
tres diflicile vu les conditions de développement des micro-
organismes (KHOUFI ez al, 2000). Ces effluents ont une
teneur tres élevée en MES (1,39 + 0,6 geL ") et une conductivité
élevée (5,87 mSecm™), conséquence de l'utilisation de salage
pratiquée pour conserver les olives jusqu’a trituration. En effet,
en plus de leur richesse naturelle en ions K* (1,72 + 0,5 geL"),
Ca,” (2,58 + 0,5 geL") et Na* (0,88 + 0,5 geL"), I'ajout du
sel commercial aux olives pour minimiser le développement
des micro-organismes confére aux margines une conductivité
électrique élevée. La matiere polluante exprimée en matiere
de demande chimique en oxygéne (DCO totale, DCO
dissoute) et de polyphénols est de 'ordre de 26,78 + 4,0 gL,

Tableau2.  Caractéristiques physico-chimique des margines diluées (nombre d’échantillons = 51).
Table 2. Physical-chemical characteristics of diluted olive mill wastewater (number of samples = 51).
Paramétres Unités Margines diluées a4 50 %
pH - 4,79
Conductivité mSecm™ 220 °C 5,87
MES geL! 1,39+ 0,6
Polyphénols geL! 5,69 + 2,8
DCO totale g OeL! 26,78 + 4,0
DCO dissoute g OeL! 20,47 + 6,87
NTK goL! 2,05 +0,55
N-NH4* mgeL! 1,52 + 1,31
N-NOy mgeL! 1,94 + 1,06
N-NO5 mgeL"! 1,70 + 1,46
P-PO4* g/L 0,22+ 0,09
PT goL! 0,30+ 0,11
K gol! 1,72+ 0,5
Ca?* goL! 2,58+0,5
Na* goL! 0,88 +0,5
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20,47 + 6,87 geL" et 5,69 + 2,8 gL' respectivement. Ces
valeurs élevées montrent que les margines ont besoin d’un taux
élevé en oxygene pour I'oxydation de la mati¢re organique. La
concentration des polyphénols trouvée est dans la fourchette
[0,4-7,1 geL'] rapportée par DI GIOVACCHINO ez al.
(1988) pour des margines de centrifugation.

Lanalyse des chromatogrammes HPLC (Figure 2) montre
que les composés phénoliques majeurs présents dans les
margines brutes sont 'hydroxytyrosol (0,27 geL") et le tyrosol
(0,06 geL"). Ceci confirme les résultats de ALLOUCHE ez al.
(2004) qui ont montré qu'un extrait des margines brutes est
composé essentiellement de ces deux composés.

Les teneurs en phosphore total et en NTK sont
respectivement de 0,3 + 0,11 gL' et 2,05 + 0,55 geL", ces
valeurs sont proches de celles rapportées par PAREDES ez al.
(2005). En effet, les teneurs en éléments fertilisants varient
d’une compagnie oléicole a l'autre et dépendent également
de l'udilisation des engrais. Ainsi, les margines représentent
une source d’éléments nutritifs qui pourrait remplacer les
fertilisants artificiels.

3.1.2 Pouvoir épurateur du filtre & sable
Les résultats des analyses physico-chimiques des margines

brutes et prétraitées montrent que ces derniceres subissent des
changements aprés leur infiltration a travers le sable (Tableau 3).

Evolution du pH : I'épuration des margines par le filtre 2
sable entraine une augmentation de leur pH par trois unités,
celui-ci passe de 4,79 4 7,68. La méme constatation a été faite
par MEKKI ez /. (2007) qui ont obtenu une augmentation
du pH de trois unités apres épandage des margines sur un sol.
Laugmentation du pH pourrait étre le résultat du piégeage des
acides organiques responsables du pH acide des margines, du
pouvoir tampon du sable (8,75) et son aptitude a s'opposer a
la variation du pH.

Evolution de la conductivité électrique : la conductivité
électrique des margines représentant leur degré d’ionisation
diminue significativement apres leur infiltration a travers le
sable étrudié. Elle augmente de 5,87 a 7,36 mSecm™, cette
augmentation est liée au lessivage des minéraux du sable et a la
minéralisation de la mati¢re organique.

Evolution des matiéres en suspension : la concentration
des MES passe de 1,39 + 0,6 geL" 4 0,36 + 0,15 geL", ce qui
donne un abattement treés important (70 %). Cet abattement
est di principalement a des processus physiques (filtration et
sédimentation) et au tamisage au niveau du massif filtrant.

Evolution de la matiére organique : I'analyse de la DCO
montre que la teneur en matiere organique des margines
diminue significativement apres leur passage a travers le
sable. En effet, la DCO totale passe de 26,78 + 4,0 geL! a
5,25 + 1,30 geL" avec un abattement de 79 % et la DCO
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Figure 2. Analyse de HPLC de P’extrait phénolique des margines brutes.
HPLC chromatogram of the phenolic compounds from raw olive mill effluent.
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Tableau3.  Taux d’abattement des margines brutes aprés prétraitement par le filtre a sable.
Table 3. Percentage of abatement of raw olive mill wastewater after pre-treatment by the sand filer.

Parametres Margines prétraitées % d’abattement
pH 7,68 -
Conductivité mSecm™! 7,36 -

MES geL! 0,36+0,05 70
Polyphénols geL" 0,60 £ 0,15 81
DCO totale geL! 5,25 + 0,30 79
DCO dissoute geL™! 4,88 1,22 76

dissoute passe de 20,47 + 6,87 geL" 4 4,88 + 1,22 gL avec
un abattement de 76 %. Ces résultats sont proches de ceux
rapportés par ZENJARI et NEJMDDINE (2001) utilisant un

traitement par les microorganismes du sol.

DCO totale fait
phénomenes physiques de sédimentation et de filtration
de la forme particulaire, et des phénoménes biologiques de
dégradation et de décomposition de la matiere organique
particulaire et dissoute associés a la flore bactérienne.

Lélimination de la intervenir des

La forte réduction de la DCO dissoute (76 %) indique
qu'une bonne assimilation bactérienne prend place dans le filtre
a sable. Ceci est probablement lié & une meilleure oxygénation
de ce dernier permettant aux bactéries aérobies de proliférer
et d’assurer en conséquence une meilleure minéralisation ou
oxydation de la matiere organique.

Les composés phénoliques conférent aux margines un
pouvoir antimicrobien (RANALLI, 1991) rendant difficile leur
traitement par voie biologique. Pour avoir un abattement de ces
composés par un syst¢tme de traitement tel que l'infiltration-
percolation, nous avons pensé de diluer les margines par des
eaux usées urbaines afin de réduire la toxicité de ces composés.
Une réduction nette de la teneur en polyphénols a été
enregistrée au cours du passage des margines par le filtre a sable.
Le taux des composés phénoliques a la sortie du systéme atteint
0,6 + 0,15 geL" avec un rendement épuratoire de I'ordre de
81 %. Labattement des polyphénols dans le filtre a sable peut
étre expliqué par la polymérisation et/ou la bioconversion des
composés monomériques (tyrosol et hydroxytyrosol) au cours
du traitement (DHOUBI ez al., 2006; SAYADI et ALLOUZ
1995) et par le changement du pH des margines traitées.
DOMMERGUES (1971) a montré que la dégradation des
composés phénoliques par les bactéries peut étre accélérée par
une élévation du pH et/ou une amélioration de I'aération. En
effet l'augmentation du pH des margines aprés leur application
sur le sable entraine la transformation des phénols en phénates
avec formation des ions C. H,O" (MACHEIX ez al., 1990). Ces

derniers sont bien retenus par les cations du sable tels que les

oxydes d’aluminium et de fer, les carbonates de calcium et les
silicates.

3.2 Traitement des margines par la filiére compléte

Les analyses du traitement des margines par la filiere (filtre
a sable suivi du lit planté) ont été effectuées sur :

* des margines diluées a 'entrée du filtre a sable (Entrée).
* des margines a la sortie du Lit Planté (Sortant LP).

3.2.1 Comportements physiologiques des plantes

Des symptomes physiologiques au niveau des plantes ont
été observés :

e A une dilution de 25 % on constate un desséchement des
extrémités de quelques feuilles de trois plantes.

e A une dilution de 50 % on a un desséchement total des
teuilles de Typha latifolia et Phragmites australis.

e A une dilution de 75 % de nouvelles jeunes pousses d’ Arundo
donax et de Phragmites australis sont apparues.

* Les jeunes pousses de Typha latifolia n'ont commencé a
pousser qu’apres six mois d’irrigation.

3.2.2 Fonctionnement hydraulique du lit planté

La figure 3 présente I'évolution temporelle du temps
d’'infiltration ou temps de séjour de la lame d’eau apportée
chaque trois jours dans le lit planté durant la période
d’expérimentation. Pour cette fréquence d’alimentation du
systéme, le temps d’infiltration fluctue selon les saisons et les
conditions climatiques.

Le temps de s¢jour varie de 10 min en été au double en hiver
(20 min), ceci est probablement lié aux conditions climatiques
du site expérimental : & temps chaud (T° moyenne estivale varie
de 24 4 30 °C), '’humidité du substrat est réduite et la viscosité
de 'eau est faible au point que I'eau s'infiltre rapidement. Par



M. Achak et al./ Revue des Sciences de 'Ean 24(1) (2011) 35-51

43

Temps d’infiltration {min}

Figure 3. Evolution temporelle du temps d’infiltration de la lame d’eau dans le lit planté.
Temporal changes of olive mill wastewater infiltration times in the planted system.

contre, au temps frais et pluvieux (T° moyenne hivernale varie
de 11 2 16 °C), le substrat a un taux d’humidité élevé, ce qui
fait que la lame d’eau met plus de temps pour percoler. Le
développement important du systeme racinaire et rhizomateux
de trois plantes qui entraine 'augmentation de la conductivité
hydraulique du systéme peut aussi agir sur les variations du
temps de séjour.

Au vu des résultats trouvés, aucun signe de colmatage
n'a été détecté, cela peut étre expliqué, d’'une part, par le role
mécanique des plantes utilisées, essentiellement les roseaux.
Le développement dense des tiges de roseaux qui partent des
neceuds des rhizomes (tiges souterraines) et viennent percer la
couche de dépots superficiels, crée des cheminements qui se
prolongent jusqu’a 'ensemble du systeme racinaire, et de laa la
couche drainante des filtres, évitant ainsi le colmatage. D’autre
part, par I'alternance de phases d’infiltration et de desséchement
de trois jours adoptée qui permet de gérer I'aération de la zone
non saturée et de minimiser le colmatage du filtre grice 4 la
minéralisation, pendant les phases de repos, de la matiere
organique accumulée. Les périodes d’assechement permettent
au sol de se ressuyer et de rétablir ainsi sa capacité d’infiltration.

3.2.3 FEvolution du potentiel hydrogéne : pH

Lanalyse de la figure 4a montre que le pH des margines
brutes a I'entrée de la filiere varie entre 4,2 et 5,7. Le pH des
margines traitées a la sortie de la filiere augmente de deux a
trois unités. Il varie entre 7 et 8,9 avec une valeur moyenne de
8,09. Laugmentation du pH 2 la sortie de la filiere peut étre
expliquée par le pouvoir tampon du sol (pH = 8,45) et son
aptitude a sopposer a la variation du pH.

Les travaux de TIGLYENE ez al (2005) ont rapporté
une augmentation de pH de deux a trois unités a la sortie
d’un lit planté de Phragmites australis 4 écoulement vertical.
FINLAYSON et CHIK (1983) ont obtenu une augmentation
du pH seulement de 0,5 unité pour un lit de gravier a
écoulement vertical planté de Tjpha, Phragmites et Scirpus.
Par contre, TANNER ez al. (1995) ont observé une légere
diminution du pH qui passe de 7,2 dans les eaux usées brutes a
environ 6,6 a 7 dans les eaux usées traitées par un lit de gravier

de Schoenoplectus Validus a écoulement sous la surface.
3.2.4 FEvolution de la conductivité électrique : CE

La conductivité électrique des margines a la sortie de la
filiere est constamment supérieure a celle de 'entrée de la filiere
(Figure 4b). Cette augmentation est plus accentuée durant
mai 2 juillet, par contre durant la période aott-septembre la
différence de conductivité entre I'entrée et la sortie de la filiere
est faible. Ce comportement peut étre expliqué par le début
d’adaptation et de développement des plantes. La conductivité
électrique moyenne des margines brutes est de 5,8 mSecm”,
celle des margines traitées par la filiére est de 8,8 mSecm™.

Les travaux de ABISSY et MANDI (1999), FINLAYSON
et CHICK (1983) et TIGLYENE ez 2/ (2005) ont montré
une augmentation de la conductivité électrique des eaux usées
traitées par des plantations de TZjpha, Phragmites et Roseau.
Selon FINLAYSON et CHICK (1983) cette augmentation est
liée au phénomene d’évapotranspiration de la végétation qui
tend a concentrer d’avantage I'efluent. RANJANI ez al. (1996)
ont associé cette augmentation au lessivage des minéraux du sol
et a la minéralisation de la matiére organique. Dans notre cas, il
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est trés probable que les trois processus combinés interviennent.
RIVERA ez al. (1997) ont montré qu’il n'y a aucune tendance
dans le changement de la conductivité électrique. TANNER ez
al. (1995) ont constaté qu’il y a une réduction de la conductivité
avec 'augmentation du temps de séjour des eaux usées dans un
lic & gravier planté de Schoenoplectus validus.

3.2.5 Elimination de la charge organique

Lévolution au cours de la période d’étude des MES a
entrée et a la sortie de la filiere de traitement est représentée par
la figure 5. Les margines brutes présentent une concentration
importante en MES qui fluctue entre un minimum de
0,55 geL! et un maximum de 2 geL"! avec une moyenne de

1,39 + 0,6 geL",

La concentration en MES 2 la sortie de la filiere est trés
faible en comparaison avec celle des margines brutes. Ces eaux
sont donc de qualité nettement meilleure. Leur charge en MES
oscille autour d’'une moyenne de 0,37 + 0,04 geL" (Figure 4c).

Lensemble des résultats obtenus en matiére de fux
(rétention réelle) permet de conclure que I'élimination des
MES est trés importante dés le démarrage de I'expérience avec
une moyenne d’abattement de l'ordre de 94 % (Tableau 4).
Cette élimination peut étre expliquée principalement par des
processus physiques (sédimentation et filtration). Les systemes
a écoulement vertical sont alimentés en surface et I'effluent
percole verticalement a travers le substrat. Leffluent subit alors
une premicre étape de filtration permettant une rétention
physique des matiéres en suspension a la surface. On observe
ainsi une accumulation de boues qui devront étre évacuées de
temps en temps de lit planté.

La concentration en DCO totale a 'entrée et a la sortie de
la filiere est représentée par la figure 5a. Les margines brutes
présentent une charge importante en DCO totale qui fluctue
entre un minimum de 17 geL" et un maximum de 31 geL"
avec une moyenne de 27 + 4,0 geL. A la sortie de la filiére, la
concentration en DCO varie de 1,06 geL' 4 9 geL" avec une
valeur moyenne de 8 geL.

La concentration en DCO dissoute a I'entrée et a la sortie
de la filiere est représentée par la figure 5b. Les margines brutes
présentent une concentration importante en DCO dissoute
qui fluctue entre un minimum de 17 geL" et un maximum
de 27,34 geL"! avec une moyenne de 20,47 + 6,87 geL. Ala
sortie de la filiére, la concentration en DCO varie de 2,38 ge L
a9 geL" avec une valeur moyenne de 4,55 geL"'.

Lexpression des résultats obtenus en matiere de flux
montre une élimination presque totale de la DCO dissoute

(99,5 %) et de la DCO totale (99,7 %) (Tableau 4). Cet

important abattement peut étre di a la faible quantité d’eau

restituée obtenue qui est lié essentiellement a la transpiration
des plantes. En conséquent, la plus grande partie des polluants
organiques est retenue dans le lit planté, ce qui va diminuer
la concentration des solutés dans 'effluent d’eau usée traitée.
Cependant, ce processus nexplique pas le mécanisme de
dégradation de ces polluants dans le systéme surtout avec un
temps de séjour tres faible (10 & 20 min) et qui ne permet
jamais aux bactéries aérobies de proliférer et d’assurer une
meilleure minéralisation ou oxydation de la matiére organique.

La combinaison de trois différentes hélophytes est un
processus qui peut jouer un rdle dans I'élimination de la DCO
totale et la DCO dissoute. Ce processus peut étre divisé en
cing domaines différents. La phytoextraction qui consiste
a extraire du sol des polluants et de les concentrer dans les
parties aériennes ou racinaires, et qui sont ensuite récoltées.
La phytodégradation qui emploie ces hélophytes en association
avec des micro-organismes pour dégrader les polluants
organiques du sol. La rhizofiltration qui permet d’utiliser les
racines des plantes pour adsorber et absorber les métaux des
eaux contaminées. La phytostabilisation qui consiste a se servir
des plantes afin de réduire la biodisponibilité des polluants.
La phytovolatilisation, enfin, les utilise pour volatiliser les
polluants (VAVASSEUR ez al., 2003). Ajoutons a cela que
I'épuration par les plantes provoque la perte, par évaporation,
de 80 % de I'eau. Cependant, ce processus restera un facteur
mineur d’abattement des polluants organiques vu le faible
temps de séjour qui ne permet pas aux processus bactériens
d’avoir un effet aussi complet.

Le pouvoir épurateur du sol est considéré le processus le
plus probable de transformation des polluants organiques. Le
sol occupe donc une position centrale dans la régulation des
pollutions avec un double role d’épuration et de stockage des
polluants. Il va pouvoir participer a leur élimination, diminuer
ou retarder leurs impacts. La rétention d’une molécule
organique par le sol est le résultat global d’un ensemble de
phénomenes, impliquant des interactions avec les constituants
organiques et minéraux des sols (BARTHESE et SZNKNECT,
2009). De méme, la persistance est la résultante d’un ensemble
de processus de dissipation, physico-chimique et biologique,
qui font diminuer la concentration du polluant en fonction
de cinétiques caractéristiques du polluant et du milieu

(BARTHESE et SZNKNECT 2009).

3.2.6 Elimination des composés phénoliques

La figure 5¢ montre I'évolution temporelle des polyphénols
a lentrée et a la sortie de la filiere. La concentration en
polyphénols des margines brutes fluctue énormément entre un
minimum de 1,19 geL" et un maximum de 8,5 geL". Celle a la
sortie du lit planté est relativement constante et oscille autour
d’une moyenne de 0,4 geL".
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Tableau 4. Rétention réelle des MES, de la DCO totale et dissoute et des polyphénols de la filiere (aoiit 2006-juillet 2007).
Table 4. Evolution of removal yield of TSS, total COD, dissolved COD and phenolic compounds of the system
(August 2006 - July 2007).
Paramétres Aolit  Septembre Octobre Janvier Février Mars Avril  Mai Juin  Juillet
MES (%) 82,0 82,0 90,0 97,0 97,0 99,0 94,0 98,0 98,0 99,0
DCOxoule (%) 99,3 99,4 99,6 99,7 99,8 99,9 99,6 99,9 99,8 99,9
DCOudissoute (%) 99,0 99,0 99,4 99,7 99,7 99,9 99,6 99,8 99,8 99,9
Polyphénols (%) 86,0 86,9 92,03 99,3 99,3 99,7 89,8 99,6 99,5 99,8

Lélimination moyenne des polyphénols est tres importante,
elle est de l'ordre de 95 % (Tableau 4). Lélimination des
composés phénoliques par la filiere subit 'action des processus
similaires d’élimination des polluants. Ces processus incluent
la dégradation bactérienne aérobie et anaérobie, 'adsorption
par la végétation, la volatilisation ainsi que le stockage dans le
sol.

Des travaux conduits par O’KEEFFE ez al (1982) et
MILLER et O’KEEFFE (1983) ont montré que les plantes
aquatiques ont la capacité d’adsorber, de transférer et de
métaboliser plusieurs types de composés phénoliques. Selon
OUESLATT er al (1998), la dégradation des composés
phénoliques pourrait étre expliquée par la superposition de
trois processus. Le premier est @ a I'intervention de 'oxygeéne
de Tl'air. Le deuxiéme mécanisme est la métabolisation ou/et
Iévaporation des phénols par la plante. Le troisieme processus
est dit a apport supplémentaire d’oxygeéne des racines. Les
mécanismes de diffusion de I'oxygene par les racines ont été
décrits par plusieurs auteurs. BRIX (1993) a montré que
certaines especes (Eichhornia crassipes et Pistia stratiotes) peuvent
libérer par leurs racines des quantités notables d’oxygene. Les
études préliminaires faites par ROY et HANNINEN (1994)
ont montré que les racines de Eichhornia crassipes jouent
un réle trés important dans I'élimination des phénols. Les
oxydases phénoliques provenues des cellules racinaires peuvent
oxyder les phénols en d’autres composés phénoliques. En plus,
l'utilisation d’une mixture de trois différentes plantes avec une
densité de 8 plantsem™ pour chaque plante favorise beaucoup
mieux le phénomene de dégradation des polyphénols. Dapres
BRIX (1996), les tiges et les feuilles des macrophytes qui
plongent dans la couche d’eau libre fournissent une immense
surface pour la formation de biofilms. En effet, les tissus de
ces plantes sont colonisés par de nombreuses communautés de
bactéries et de protozoaires. De plus, les racines et les rhizomes
qui sont enfouis dans le sol fournissent un substrat pour la
croissance des micro-organismes.

D’autres auteurs ont attribué la dégradation des phénols
a une métabolisation dans le tissu végétal de la plante pour

synthétiser des acides aminés et des peptides accompagnée
d’une évaporation partielle (SIEDEL ez al., 1967a et 1967b).
MULLER (1992) a expliqué cette dégradation par la rupture
des positions ortho et méta qui conduit a des molécules plus
simples lors des opérations d’oxydation.

4. CONCLUSION

La présente étude a été réalisée dans le but de tester
Iélimination de la mati¢re organique des margines diluées avec
des eaux usées urbaines par la combinaison d’un filtre a sable
et un lit planté.

Lanalyse physico-chimique des étudiées
montre quil sagit d'un effluent trés acide (pH = 4,79),
fortement chargé en matiere de DCO totale (26,78 geL"),
DCO dissoute (20,47 geL") et en polyphénols (5,69 geL™).
Lanalyse des chromatogrammes HPLC montre que les
composés phénoliques majeurs présents dans les margines sont

I'hydroxytyrosol (0,27 geL™") et le tyrosol (0,06 geL™").

margines

Le prétraitement des margines par le filtre 4 sable a assuré
une augmentation du pH par trois unités suite au pouvoir
tampon du sable et son pouvoir a sopposer a la variation du
pH. Une élimination importante des matiéres en suspension
et de la charge organique (MES : 70 %; DCO totale : 79 %;
DCO dissoute : 76 %; polyphénols : 81 %). Lélimination
de la DCO indique qu'une bonne assimilation bactérienne
prend place dans le filtre & sable. Labattement des polyphénols
est expliqué par la polymérisation et/ou la bioconversion de

tyrosol et de 'hydroxytyrosol.

Le traitement par la combinaison d’un filtre & sable
et un lit planté a assuré une élimination importante de la
charge organique. Il fournit des eaux épurées avec une charge
organique réduite par rapport a celle des eaux usées brutes
malgré le temps de séjour tres court. Lélimination des MES par
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le systéme est de lordre de 94 %, I'abattement des polyphénols
est toujours supérieur a 80 % deés le démarrage de I'expérience.
Dans le cas de I’élimination de la DCO, la combinaison de
deux systtmes a montré une importance majeure dans la
dégradation de la matiére organique. En effet, I'abattement
de la DCO totale et dissoute est de 'ordre 99,7 % et 99,5 %
respectivement. Cet important abattement est assuré en
premier lieu par une évapotranspiration des plantes aquatiques
étudiées et par une dégradation des polluants organiques a
'aide des micro-organismes des sols. La matiere organique
dégradée est transformée en nourriture mise progressivement a
la disposition des plantes.

Les résultats obtenus dans cette étude permettent de
confirmer la performance épuratoire de la combinaison d’un
filtre a sable et un lit planté a traiter les rejets de I'industrie
oléicole (margines). En effet, 'alimentation par intermittence
adoptée au systeme assure une meilleure aération du sol. En
conséquence, l'utilisation d’un substrat de nature grossiere
(97 % sable) en présence des hélophytes réduit le risque de
colmatage. La combinaison de deux systemes pourrait étre
utilisée pour l'abattement de la mati¢re organique et des
polyphénols qui connaissent un abattement trés important
pendant toute la période de 'expérimentation.
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