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Abréviation

DBD : Décharge a barriere diélectrique.

DBDS : Décharge a barriére diélectrique surfacique.
DBDV : Décharge a barriére diélectrique volumique.
DBDH : Décharge a barriere diélectrique hybride.
DCO : Demande chimique en oxygene

DBOS5 : Demande biochimique en oxygéne en cing jours.
MES : Matiere en suspension

MVS : Matiére volatile en suspension

NGL : Azote global

STEP : Station d’épuration des eaux.

OMS : Organisation mondiale de la santé

SDT : Solides dissoutes totaux.

SR-0 : Sans systéme de refroidissement.

SR-1 : Systéme de refroidissement a air ambiant

SR-2 : Systeme de refroidissement a eau stagnee

SR-3 : Systeme de refroidissement a eau en mouvement
Ph : Potentiel d’hydrogéne.

NTU : Unité de turbidité néphlométrique.

Abs : Absorbance.
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Introduction générale

INTRODUCTION GENERALE

Depuis quelques années, la communauté scientifique s’intéresse de plus en plus aux
technologies basées sur les plasmas réactifs hors équilibre générés par des décharges
¢lectriques dans 1’air a la pression atmosphérique. En effet, ces technologies présentent divers
avantages comparés a d’autres procédés plasma a plus basse pression ou de type thermique.
Elles sont également moins consommatrices d’énergie électrique en comparaison d’un

réacteur a plasma thermique.

Les développements récents des dispositifs plasma a décharge a barriere diélectrique et
leur vulgarisation aupres du grand public, par exemple sur les écrans plasmas, traitement des
eaux les ont rendus populaires, et pourtant les premiéres expériences sur ce type particulier
de décharges datent de plus d’un siécle avec les travaux de Siemens.

Les maladies infectieuses sont dues a une qualité médiocre de 1’eau, de 1’assainissement
et a des problemes d’hygiéne, elles ont longtemps constituées, une part importante des
causes de mortalité. Elles continuent d’étre aujourd’hui, dans les pays en voie de
développement, un terrible fléau en faisant plus de 3 millions de morts par an et sont
responsables de la mort d’un enfant sur deux. Les maladies comme le choléra, la fiévre
typhoide, I’hépatite infectieuse, la poliomyélite sont les plus graves.

Les systemes utilisés pour traiter I’eau aujourd’hui dans nos stations de traitement de
I’eau présentent plusieurs aspects négatifs. Par exemple, 'utilisation du chlore n’est pas
optimale. Ce désinfectant puissant laisse des traces non négligeables car il reste présent dans
I’eau une fois traitée et a des impacts négatifs sur la faune et la flore aquatique, sur I’eau que
nous consommaons...

Une eau pure met I’accent aujourd’hui sur le traitement de 1’eau par 1’ozone ou
systtme d’ozonation. Une technique encore peu répandue de par les colits qu’elle engendre
mais qui présente des avantages non négligeables sur notre environnement ainsi que sur la
qualité de I’eau provenant du réseau publique.

Dans le cadre de cette thése, nous nous intéresserons principalement a la conception de
quelques générateurs d’ozone de forme cylindrique coaxiale en introduisant plusieurs types
de decharges a savoir : volumique, surfacique et hybride (surfacique et volumique a la fois) et
optimiser leur rendement énergétique en fonction de plusieurs facteurs géométriques,

¢lectriques et d’autres pour le gaz d’alimentation de ces générateurs.
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Nous avons opté d’appliquer cette technique d’ozonation, en premier lieu sur les eaux
industrielles en traitant les effluents de textile de 1’unité de Sebdou de la wilaya de Tlemcen.
En deuxiéme temps la technique d’ozonation est appliquée sur les eaux domestiques urbaines
qui alimentent la station d’épuration d’Ain Tolba de la wilaya d’ Ain Temouchent.

Le manuscrit est organisé de la maniere suivante : Le premier chapitre consacré a 1’état
de I’art, a pour objet d’apporter au lecteur les éléments de base pour la compréhension de la
suite des travaux. Nous présentons les différents phénomenes qui se produisent au sein d’une
décharge electrique dans un gaz. Les différents régimes de fonctionnement sont cités sans
oublier la classification des plasmas. Un accent particulier est mis sur les dispositifs a
décharges a barriere diélectrique, aux sujets auxquelles nous insistons sur les applications
industrielles et sur le processus de génération d’ozone utilisés dans le traitement des eaux.
Dans la suite de ce chapitre, nous présentons le gaz d’ozone et ses diverses applications, en
exposant toutes ses propriétés comme étant un produit industriel (avantages, production ainsi
que la désinfection...). Dans la derniere partie nous optons pour une comparaison entre
différentes méthode de traitement des eaux et les avantage que présente 1’ozone dans ce
domaine.

Le second chapitre, est consacré a une étude expérimentale comparative entre les deux
générateurs d’ozone a DBD surfacique et volumique en termes de génération d’ozone,
puissance consommée et volume de circulation du gaz.

Nous présentons ensuite, au troisieme chapitre une optimisation du générateur a
décharge surfacique basée sur des expériences préliminaires, ainsi que la méthode des plans
d’expériences MPE pour chercher une configuration optimale qui produit le maximum
d’ozone avec une consommation de puissance réduite.

Dans le quatriéme chapitre, nous proposons un nouveau générateur a décharge mixte,
dont I’existence de la décharge surfacique et volumique simultanément ou nous évaluons la
concentration d’ozone et la puissance consommeée. Ce générateur sera compare¢ avec les autres
cités auparavant.

La derniére partie de ce manuscrit sera consacrée a I’implantation du procédé
d’ozonation avec un systeme de refroidissement adéquat dans un circuit de traitement des
différentes types d’eaux usées, a savoir domestiques et industrielles. Cette étude est basée sur
I’analyse physicochimique de 1’eau avant et apres traitement, en faisant la comparaison avec

les normes nationales en vigueur.
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CHAPITRE 1- Décharges a barriere diélectrique (DBD) pour la production d’ozone: Etat de I'art

1

DECHARGES A BARRIERE DIELECTRIQUE (DBD) POUR LA
PRODUCTION D’OZONE: ETAT DE L’ART

1.1. Introduction

Ce chapitre est consacré a 1’état de 1’art pour la compréhension des différentes notions
concernant les phénomeénes de décharges qui se produisent dans le gaz a partir d’un dispositif
de décharge contr6lé par barriere diélectrique.

Nous entamons cette partie par Iillustration des différents régimes de décharge qui
peuvent se manifester dans un gaz afin d’introduire aux plasmas et leurs classification en
fonction des températures.

Nous détaillons ensuite les Décharges a Barriere Diélectrique (DBDs), ainsi que les
domaines d’applications dans lequel ce dispositif est adapté.

Certaines applications des DBDs, aussi bien dans 1’industrie que dans la vie quotidienne
sont présentées. Le traitement des eaux par ozonation produite par la décharge a barriére

diélectrique, qui constitue le support de nos expérimentations, est présenté en détail.

1.2. Décharges électriques dans les gaz

Les premiers travaux menés sur les mécanismes d’initiation de décharge dans le gaz
sont dus a Townsend. Ils sont focalisés sur I’étude de décharges obtenues entre deux
électrodes planes soumises a une tension continue et disposées dans une enceinte sous une
pression réduite. Le dispositif de Townsend, schématisé sur la figure 1.1, a donné naissance a
une des décharges les plus étudiées sur le plan académique : la décharge continue basse
pression. C’est un exemple bien connu pour présenter certains phénoménes qui jouent un réle
clé dans I’établissement et le maintien des décharges électriques a basse et haute pression.

Une différence de potentiel continue V est appliquée aux bornes d’un tube & travers une
résistance variable R. En agissant sur les valeurs de R et V, le courant i traversant le gaz varie
en allant des valeurs trés faibles, de ordre de 107'8A, arrivant & quelques centaines de

milliampéres [1-3].
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CHAPITRE 1- Décharges a barriere diélectrique (DBD) pour la production d’ozone: Etat de I'art

Cathode Enveloppe en verre Anode

_________________________

Résistance variable Générateur DC

Figure 1.1. Dispositif expérimental de Townsend [2]

La caractéristique courant-tension de la décharge produite par le dispositif ci-dessus est
obtenue en faisant augmenter la tension appliquée a I’intervalle gazeux. Différents régimes de

décharge sont alors distingués (figure 1.2). La courbe permet de constater quatre régimes.

1 Décharge sombre i Décharge luminescente | Régime d'arc
(de Townsend) i

Décharge non : i
J autonome L Décharge autonome |

Figure 1.2. Caractéristique courant-tension et différents types de décharges dans les gaz [2]

1.2.1. Régime d’ionisation de fond (Zone I)
Ce régime est caractérise par une tres faible valeur de tension gaz, dont I’anode collecte
les électrons libres. Ces electrons libres et ions sont crées par des rayons cosmiques et autres

formes de rayonnement d’ionisation de fond.

1.2.2. Régime de saturation (Zone I1)
Dans ce régime les ions et électrons produits dans le régime précédent disparaissent
dans le volume de décharge, car ils sont collectés par la cathode et 1’anode respectivement.

Les électrons ne possédent pas assez d’énergie pour créer de nouvelles ionisations.
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1.2.3. Régime de Townsend (Zone I11)
Dans cette étape, les électrons se trouvant dans le volume de décharge acquierent
suffisamment d’énergie, grace au champ électrique, pour créer de nouvelles ionisations.
La multiplication des électrons est principalement gouverneée :
e par I’ionisation et I’impact d’électrons sur les molécules neutres du gaz ;
e par ’augmentation du flux d’électrons extraits par bombardement ionique de la
cathode.
Ces nouvelles ionisations conduisent a un accroissement exponentiel du courant en
fonction de la tension.
Les trois régimes de décharge qui viennent d’étre présentés (zones I, II, 11I), sont
dénommés « décharge sombre » car, exceptées les décharges corona, toutes ces décharges

restent invisibles a I’ceil nu.

1.2.4. Régime de transition entre le régime de Townsend et le régime luminescent-
décharge subnormale (Zone 1V)

L’augmentation du champ eélectriqgue engendre 1’accélération de la vitesse du
bombardement des ions sur la cathode. Ce mouvement génere des électrons supplémentaires
qui a leur tour font augmenter le courant.

La tension de décharge chute, suite a 1’augmentation de la quantité d’électrons,
provoquant une transition discontinue vers le régime luminescent. Ce champ électrique peut

étre désigné comme le champ critique de claquage et qui conduit au « potentiel disruptif ».

1.2.5. Régime de décharge normale (Zone V)

Dans cette partie la tension aux bornes de la décharge est quasiment indépendante du
courant. Ce sont des décharges auto-entretenues, caractérisées par des densités de courant
encore relativement faibles (typiquement inférieures a 1 A/cm?), pour des pressions de I’ordre
de quelque millibars. La grande différence qu’elles présentent avec les décharges dites de
Townsend reside dans le fait que c’est le champ de charge d’espace et non pas le champ
Laplacien qui gouverne la dynamique des especes chargées dans la décharge.

Ce champ de charge d’espace provient de la différence de mobilité entre électrons et
ions : ceci induit une localisation du champ électrique lorsque la densité des porteurs devient
suffisante. C’est notamment pour cette raison que ces décharges peuvent étre maintenues a

des tensions beaucoup plus faibles que les décharges de Townsend.
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La densité de courant reste a peu prés constante dans ce régime, ce qui signifie que la
décharge n’occupe pas entiérement la surface des électrodes.

Ce régime de décharge présente un intérét tout particulier, car on pourra moduler la
valeur du courant sans pour autant qu’il y ait de variation de la tension. C’est dans ce régime

de décharge que fonctionnent les DBDs.

1.2.6. Régime de décharge anormale (Zone VI)

Le courant continuant a augmenter, la partie de la cathode occupée par le plasma
augmente, jusqu’a la couvrir entiérement (tant que la cathode n’est pas entierement couverte,
on est dans le régime normal (zone I11).

Quand la cathode est entierement couverte, le régime de décharge anormale caractérisé

par un accroissement de la tension suivant le courant atteint.

1.2.7. Régime d’arc non thermique (Zone VII)
Avec [l’augmentation de la densit¢ de courant, la cathode chauffe jusqu’a
I’incandescence, générant des électrons supplémentaires par effet thermoionique.
L’augmentation du nombre des électrons crée un phénomeéne d’avalanche qui fait chuter
la tension de décharge, alors que le courant augmente jusqu’a des valeurs trés ¢levées. On est
dans un régime d’arc non thermique dans lequel les électrons, les ions et le gaz n’ont pas la

méme température.

1.2.8. Régime d’arc thermique (Zone VI11)
Ce dernier régime est caractérisé par une pente positive de la caractéristique et est
appelé régime d’arc thermique. C’est un régime dans lequel le plasma est proche de

I’équilibre thermodynamique et la température de toutes les espéces est quasi égale.

1.3. Généralités sur les plasmas
1.3.1. Définition

Plasma nom masculin, du grec plasma, formation: état dilué de la matiere, analogue a
un gaz, mais constitué de particules chargées, électrons et ions, en proportions telles que le
milieu soit globalement neutre.

Le terme plasma a été introduit en 1928 par les physiciens américains I. Langmuir et L.
Tonks pour désigner un gaz ionisé, c'est-a-dire constitué de particules chargées (ions et
électrons). lls auraient choisi ce terme par analogie avec le plasma sanguin, partie liquide du

sang transportant cellules et hormones dans notre corps.
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Le plasma est considére comme le quatrieme état de la matiere faisant suite a I'état
solide, liquide et gazeux. Dans un gaz, chaque atome présent est électriquement neutre, les
charges positives (protons) du noyau sont compensées par le méme nombre de charges
négatives (Electrons) qui gravitent autour de lui. Si on fournit & ce gaz un apport énergétique
suffisant, une partie des électrons va étre arrachée aux atomes entrainant la perte de leur
neutralité: c'est le phénoméne d'ionisation (figure.1.3). Au commencement, I'état plasma
désignait uniquement les gaz totalement ionisés et globalement neutres, par la suite cette
définition a été étendue aux gaz dont une seule fraction aura été ionisée. L'apport énergétique
nécessaire pour passer de I'état gazeux a I'état plasma peut provenir d'une source de chaleur,
d'un champ électromagnétique trés intense, d'un bombardement de particules ou encore d'un
champ électrique de forte amplitude.

Les plasmas en équilibre thermodynamique sont désignés comme étant le quatriéme état
de la matiére faisant suite dans 1’échelle des températures aux trois états classiques: solide,
liquide et gaz.

On peut séparer les plasmas en deux catégories: les plasmas naturels (étoiles, éclairs,
aurores boréales, ionospheére...) et les plasmas artificiels (les écrans de télévision, les tubes

fluorescents pour I'éclairage, la soudure a l'arc...) [4-5]

% Plasma| Ty
A g
—

v

Gaz v, o
Wi, C

A, "o >
§ % . . :U
£ Liquide |
33 2
e (4v]

. 61\65\0:201 q-C_J
Solide |#°« k=

Figure 1.3. Evolution de [’état de la matiére avec la température [4]

1.3.2. Caractéristiques et classification
L'évolution d'un plasma, parce qu'il est constitué de différentes particules en interaction,

reste tres complexe a étudier méme de nos jours. Pour complétement décrire un plasma, il
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faut étudier I'évolution de la densité, de la température et de la fonction de distribution en
espace et en vitesse de chaque espece. Il faut aussi prendre en compte les collisions pouvant
se produire ainsi que les réactions chimiques. Méme si théoriquement, les équations reliant
toutes ces données sont majoritairement connues, il est extrémement complexe de les résoudre
malgré les moyens numeriques actuels. Cependant, plusieurs modeles simplifiés ont été
établis en classant les plasmas suivant plusieurs critéres et en introduisant un certain nombre

de parametres :

e Densité électronique : représente le nombre d'électrons libres par unité de volume.
e Degrée d'ionisation : est defini comme le rapport entre la densité électronique (nombre
d’électrons libres dans un volume unitaire) et la somme de la densité électronique et de la

densité du gaz (nombre d’atomes dans le méme volume).

= e 11 [
ne+N

Ti
Ne : La densité électronique (nombre d’électrons libres dans un volume unitaire)

N : La densité du gaz (nombre d’atomes dans le méme volume)

Si la fréquence de collision électron/neutre est supérieure a celle électron/électron ou
électron/ion, on dit que le plasma est faiblement ionisé, son degré d'ionisation est alors
inférieur a l'unité de plusieurs ordres de grandeur. Par contre, si la fréquence de collision
électron/neutre devient inférieure aux deux autres, le plasma est dit fortement ionisé et son
degré d'ionisation est proche de I'unité. Un gaz neutre a un degré d'ionisation nul.

Gréace a la grandeur t; , on peut classifier les plasmas en deux grandes catégories : les
plasmas chauds et plasmas froids.

eSi 7, <1073 —107% on définit ce plasma comme étant un plasma froid hors
équilibre,

eSi 1, > 1073 —107% le plasma est dit chaud en équilibre thermodynamique.

e Libre parcours moyen : A correspond a la distance moyenne parcourue par une
particule chargée entre deux collisions. il dépend de la vitesse des particules, ainsi que
de la probabilité des collisions et il est définit par la relation suivante :

1o (ZsoKTe)l/Z (1.2) 6]

n.e?

Avec :
£o: Permittivité du vide (8,84.10* F.m™)
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k : constante de Boltzmann (1,3806. 10-*% J.K™*.molécule™)
ne : densité électronique (cm®)
Te : température électronique (K).

e Température électronique : T, est la température électronique qui correspond a la
température absolue en Kelvin (K) des électrons.

Lorsque la température des électrons (1000 a 10000 K) est tres supérieure a la
température des molécules du gaz (proche de la température ambiante), on parle de plasma
froid ou de plasma hors équilibre thermodynamique. Ce sont des gaz faiblement ionises.
Dans cette étude, nous nous intéresserons exclusivement aux plasmas froids (figure 1.4). [1]-
[5-7]

10
1 0 Réacteur de fusion
8
—~ 10 i
p <4 Nébuleuses
N
Q - Ceeur solaire
—
=
© 4n6
« 10" 1
‘O
g‘ Réacteurs Eclairs
o) i /\rurorcs ” industricls
L d
4
10
Flammes Plasma
s dans l'eau
2
) S ———
-2 3 8 13 18 23
10 10 10 10 10 10

densité de charges (cm™)

Figurel.4. Classification des plasmas en fonction de leur densité et de leur température [7]

1.3.3. Processus physico-chimiques internes

Dans notre cas de décharge, le plasma est obtenu en soumettant l'air ou I’oxygene
ambiant a un champ eélectrique de forte amplitude (application de la haute tension) pour
augmenter I'énergie cinétique des particules pour provoquer leur ionisation. Les particules
chargées, notamment les électrons, soumis a la force de Coulomb, vont entrer en collisions

élastiques ou inélastiques avec les molécules environnantes pour générer d'autres ionisations.
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Les collisions élastiques ne modifient pas la structure interne des atomes rentrés en collision,
seule la vitesse des particules est affectée, en norme et en direction. Les collisions inélastiques
vont induire un changement d'énergie interne des atomes conduisant a la formation d'espéces
excitées ou ionisées.

C'est ce type de collision qui va étre a I'origine des processus physico-chimiques au sein
du plasma, modifiant ainsi ses propriétés macroscopiques. Parmi ces processus, on peut
distinguer deux sortes de phénomenes :

Phénomeénes ionisants

- L'excitation : lorsqu'un atome a acquis suffisamment d'‘énergie, un de ses électrons quitte
I'état fondamental et I'atome passe a un état excite.

- L'ionisation : L'ionisation est I'action qui consiste a enlever ou ajouter des charges a un
atome ou une molécule, I'atome ou la molécule perdant ou gagnant des charges n'est plus

neutre électriquement. Il est alors appelé ion (figure 1.5).

lonisation

O m—) \/‘J

lon positif

Electrons

Figure 1.5. Phénomenes d’ionisation

Phénomeénes déionisants

Recombinaison: Ce phénomeéne se produit lorsque deux charges opposées se recombinent

pour former une particule neutre (figure 1.6) :
a) Entre un ion positif et un électron A*+1e” — A + Wp

b) Entre deux ions opposés : A™+B"— AB + Wp
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Recombinaison g

Electron e \/
lon positif d

Figure 1.6. Phénomenes de recombinaison

Détachement: c’est le phénoméne qui se produit lorsqu’un ion négatif céde 1’électron
supplémentaire.
A—-le+A+Wp
Le tableau 1.1 présente les collisions produites par des électrons (les plus communes),

dans une décharge électrique (A et B sont deux atomes du gaz).

Tableau 1.1 Collisions induites par un électron dans un plasma de décharge

Nom de la collision électronique
lonisation e+A —» A" +2°
Excitation etA — e+A —» e+ A+thv
Collision élastique e+tA—> etA
Recombinaison e+A"+B——> A+B

1.4. Caractéristiques des décharges électriques dans les gaz
Un gaz soumis a une décharge électrique, peut se trouver dans différents régimes de

fonctionnement. Tous dépendent de mouvement des électrons, des particules, et des ions.

1.4.1. Avalanche électronique

On considére deux électrodes planes placées dans un gaz et soumises a une tension
élevee.
a. Electron primaire

Créé par ionisation grace a des agents naturels tels que les rayonnements cosmiques et

la radioactivité de la terre.
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b. Description de I’avalanche

L’¢lectron primaire e accéléré par le champ E entre en collision avec un atome A; et
I’ionise, ce dernier a son tour libére un électron et devient lui méme un ion positif.

Les électrons ey et e; ionisent par collision deux atomes A, et Az qui libérent deux
électrons e, et e3. Ces quatre électrons entrent en collision avec 4 autres atomes qu’ils
ionisent, ceci conduit & une avalanche électronique. La multiplication des électrons se

poursuit suivant ce processus jusqu’a ce que 1’avalanche arrive a I’anode (figure 1.7). [4-5]

Champ appliqué

<y
A
s, D -
€y
A
As > -
€s

Anode Cathode

Figure 1.7. Déroulement de [’avalanche électronique

e [.’avalanche prépare le chemin au claquage du gaz.

e Un atome ionisé fournit un électron et devient lui méme un ion positif ; il y a autant
d’¢électrons dans 1’avalanche que d’ions positifs. Chaque collision ionisante produit une paire
électron-ion positif.

e L’avalanche progresse dans le sens opposé au champ électrique (Cathode—Anode).

1.4.2. Charge d’espace

Les électrons plus rapides sont absorbés par 1’anode, tandis que les ions positifs lourds
et plus lents forment entre les électrodes un ensemble de charges qu’on appelle charge
d’espace présentée sous forme d’un cone ou elle progresse dans le sens opposé du champ
électrique (figure 1.8) [4]- [8]
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champ électrique E

v

Anode Cathade

Figure 1.8 Forme de la charge d’espace

1.5. Mécanisme de la décharge des isolants gazeux

C’est dans le gaz que le mécanisme de claquage a été le mieux élucidé et des bases
théoriques ont été élaborées. Le mécanisme de claquage dans les solides et les liquides n’est
pas encore aussi bien établi.

1.5.1. Influence de la pression
Durant 1’avalanche électronique les électrons rapides sont absorbés par 1’anode, tandis
que les ions positifs moins rapides forment dans le gaz une charge d’espace. La taille de la

charge d’espace dépend de la pression du gaz.

1.5.1.1. Loi de Paschen
La loi de Paschen donne I’expression de la tension de claquage pour un gaz donné et
elle est seulement une fonction du produit pression gaz et de la distance inter-électrodes

(figure 1.9).
B.p.d

= — 1.3) [1]
ln( A'p'dl >

e/, : tension clagquage ;

e p . pression gaz ;

e d: distance inter-électrodes ;

e Aet B :constantes phénomeénologiques du coefficient de premiere ionisation de

Townsend ;
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ey : Coefficient d’émission secondaire, fonction du matériau et de son état de surface.
il est defini comme le rapport entre le nombre d’électrons secondaires émis par la cathode et

la somme des ions et photons qui la bombardent.

d
< >
r_ —_—
HT Enceinte remplie par un gaz
Air
=
— 104
o 3
=0 C
g
E e
S
= 10F
3 3 Ne He
= Ny
Ar
102 1 1 1
10t 10 101 102 10
p.d (Paamn)

Figure 1.9. Courbe de Paschen [1]

Nous pouvons constater que pour un gaz a pression atmosphérique (p = 1,013.10° Pa),
les courbes passent par un minimum pour une distance inter ¢lectrode d’environ 10 um (p.d =
0,5 a 5 environ). Cela signifie que, pour la production de décharges a pression atmosphérique
dans des conditions d’utilisation usuelles (d > 1 mm), la tension de claquage est une fonction
croissante de la distance inter électrode. La courbe de Paschen présente un minimum qui
correspond & 300-400 V dans 1’air & la pression atmosphérique.

Ce minimum est assez mal défini et dépend de 1’état des électrodes et du gaz. Cela
signifie qu’au dessous de cette tension aucun amorgage n’est possible.

Nous avons eégalement récapitulé dans le tableau 1.2, les valeurs minimales du produit
pd min et de la tension V ymin correspondante. On constate pour chaque gaz donné, les valeurs

de ces deux constantes sont différentes.
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Tableau 1.2. Valeurs minimales des constantes pour différents types de gaz.

Gaz pd min (Torr.cm) Vimin (V)
Air 0.55 352
Azote 0.65 240
Hydrogéne 1.05 230
Oxygene 0.7 450
Hexafluorure de soufre 0.26 507
Dioxyde de carbone 0.57 420
Néon 4.0 245
Hélium 4.0 155

1.6. Décharge Couronne

L'effet corona, aussi appelé « effet de couronne » est une décharge électrique entrainée
par l'ionisation du milieu entourant un conducteur. Elle se produit lorsque le potentiel
électrique dépasse une valeur critique mais dont les conditions ne permettent pas la formation
d'un arc.

Lors de l'ionisation d'un atome, un électron supplémentaire va étre ainsi libéré puis
accéléré vers I'anode pouvant a son tour ioniser un nouvel atome et ainsi de suite. Une région
de forte densité électronique se développe ainsi autour de I'anode, c'est la zone d'ionisation ou
zone active. Les ions positifs, sous I'effet de la force de Coulomb, sont repoussés vers la
cathode ou ils sont collectés. Cette zone de déplacement unipolaire dans l'espace inter-

électrode est appelée zone de dérive. [4]- [7-9] (figure 1.10).

haut potentiel
positif
pointe
J/ i N
@ 1|rT e-' zone dionisation
~ -~
) Ef \\ zone de dérive
I !
T' électrode plane

Figure 1.10. Décharge couronne [9]
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1.6.1. Géométrie de la décharge

Les décharges couronnes sont des décharges électriques pré-disruptives qui se
développent dans I’intervalle gazeux entre deux électrodes fortement asymétriques. Parmi les
configurations trés variées de systémes d’électrodes utilisés, les plus courantes sont les
systemes pointe/plan, multi-pointes/plan, couteau/cylindre, fil-plan, fil/cylindre ou
cylindre/cylindre (figure 1.11) [1]- [10]

il
AT T

Figurel.11. Systemes d’électrodes utilisés pour la production de décharge couronne [10]

La décharge est classiquement établie entre une électrode active et une électrode passive
(électrode reliée a la terre). L’électrode active est une pointe (ou un fil de petit diametre,
couteau...) a laquelle on va appliquer un haut potentiel électrique tandis que 1’électrode

passive est une plaque, une grille ou un cylindre (figure 1.12).

Les
Pointes

Figure 1.12. Décharge couronne entre des pointes et une électrode plane [10]

1.6.2. Décharge Couronne en polarité positive

La décharge couronne positive est celle qui se produit quand la pointe est portée a un
potentiel positif et la plaque a la terre. Dans ce cas, dans la zone de champ intense autour de la
pointe, des électrons sont produits par photo-ionisation et sont accélérés vers 1’anode (la
pointe).

Autour de celle-ci, se développe alors une région de forte ionisation: zone en pointillé a

la Figure 1.13. Les ions positifs ainsi créés sont repoussés par I’anode, sous 1’effet des forces
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de Coulomb, jusqu’a une distance de la pointe (inférieure au millimétre) au-dela de laquelle le
champ électrique trop faible (< 30 kV/cm dans 1’air a pression atmosphérique) ne permet plus
la création d’ions positifs. Les ions positifs migrent donc vers la cathode (la plaque).

®

emmmmmmm—— Dérive d'ions positifs
et N— e Nt 20, (D »
+ ):;;-aa’g% b @ .

Figure 1.13. Descriptif de la décharge couronne positive.

1.6.3. Décharge couronne en polarité négative

Dans le cas ou la pointe est portée a un potentiel négatif, il y a toujours création
d’électrons par photo-ionisation et apparition de la zone d’ionisation autour de la pointe. Les
ions positifs alors créés reviennent rapidement a la cathode (Figure 1.14). Seuls les ions
négatifs créés par attachement dans une zone ou le champ est plus faible peuvent migrer vers
la plague.

Dérive d'ions négatifs [ |
R o~ ,—'('?'—’
L etN—=—Nei2e I
N ST
R:;"loll’r/l"l ides .- R ()
b"‘desr”,‘rli =~ —>
1ons positifs e- + N—=— N- L

Figure 1.14. Descriptif de la décharge couronne négative
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1.7. Décharges a barriére diélectrique (DBD)

1.7.1. Historique des DBDs

L‘histoire des DBDs démarra en 1839 lorsque Schonbein identifia I'odeur apparaissant
autour de l'anode pendant 1'¢lectrolyse de l'eau, comme 1’attribut d'un nouveau composé
chimique qu'il a dénomme ozone. il a fallu attendre jusqu’en 1857 pour arriver aux premieres
expérimentations connues sur les décharges a barriere diélectrique ou décharges a barriere
réalisées par Von Siemens ; celui-ci breveta 1’ozoneur : dispositif dont la conception n’a pas
fondamentalement évolué depuis.

En 1932, Buss décrit le caractere filamentaire de cette décharge dans l'air a travers les
premiers clichés photographiques et mesures a I'oscilloscope réalisés sur les DBD.

Dans les années soixante dix, les premiéres simulations et recherches sur les DBDs
permettent d'élargir le champ d'application de ces décharges aux traitements de surface, aux
dépbts de couche, et plus tard aux lasers, aux écrans plats, aux traitements d'effluents
gazeux...

il faut attendre 1988 pour découvrir I'existence d'un régime de DBD homogeéne a la
pression atmosphérique grace aux recherches des Japonais. Depuis, de nombreuses recherches
ont été menées afin de comprendre les phénomeénes physiques régissant les DBDs. [1]- [4-6]-
[11]- [12]

1.7.2. Définition des DBDs

Une DBD est une source de plasma froid hors d’équilibre caractérisée par la présence d’au
moins un diélectrique entre les deux électrodes métalliques (figure 1.15).

Pour transporter un courant autre que celui de déplacement (courant passant dans la
capacité¢) dans 1’espace de décharge, le champ électrique doit d’étre assez intense pour
provoquer le claquage du gaz.

Pour des valeurs élevées de pression (et de distance inter électrodes), 1’augmentation du
courant entre deux électrodes métalliques entraine généralement le passage vers un régime
d’arc, synonyme de plasma a haute température et de dommages a la surface.

Le rble du dielectrique est de constituer d’une certaine fagon une capacité en série avec
I’espace de gaz. Et donc sa charge limitera la tension appliquée au gaz, ce qui permet d’éviter
la transition vers un arc. L’accumulation de charges issues du plasma sur le diélectrique solide
entraine une chute du potentiel et du champ appliqués sur le gaz, conduisant a I’extinction de

la décharge.
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Il agit donc comme un ballast qui, dans le cas ideal, ne consomme aucune énergie. Le
diélectrique étant un isolant, sa constante diélectrique et son épaisseur, en combinaison avec
la dérivée dans le temps de la tension appliquée dv / dt, détermine le courant de déplacement
qui peut passer a travers le diélectrique. Il ne laisse pas passer le courant continu (DC) et les
décharges DBD sont nécessairement pulsées et requiérent donc 1’utilisation de tension
alternative pour fonctionner.

Les matériaux couramment utilisés comme barriére diélectrique sont le verre, le quartz,
I’alumine, des couches de polymeéres et certaines céramiques particuliéres. Puisque a haute
fréquence, la limitation du courant par la barriére diélectrique devient de moins en moins
efficace, la DBD est normalement utilisée entre des fréquences de 50Hz a 10MHz. La figure
1.15 illustre une configuration d’une décharge DBD.

. Diélectrique
Electrodes solide

N i
© =t ..

Figure 1.15. Configuration classique d 'une DBD

1.7.3. Principe de fonctionnement des DBDs

Suite a I’application d’une tension suffisamment élevée sur les électrodes, le claquage
du gaz conduit & la formation d’un canal conducteur appelé micro-décharge (figure 1.16-a).
Cette micro-décharge peut étre représentée par le schéma équivalent de la figure 1.16-d.

Le diélectrique en vis-a-vis de la micro-décharge se comporte comme 1’isolant d’un
condensateur, Cgs, dont les armatures sont d’un c6té la décharge et de I’autre 1’électrode.
Notons que ce schéma équivalent n’a de sens que Si 1’on considere uniquement une seule
micro-décharge ou une décharge homogéne sur toute la surface des électrodes. Par la suite,
nous noterons V, la tension appliquée sur la cellule de decharge, Vq celle appliquee sur le gaz
et enfin Vg celle appliquée sur le diélectrique. Le passage du courant induit une accumulation
de charges sur la surface du diélectrique solide en vis-a-vis du canal de décharge qui se traduit
par une augmentation de la tension V.

Si I’augmentation de cette tension au fur et a mesure du développement de la décharge

est plus rapide que 1’augmentation de la tension V,, elle cause une chute de la tension
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appliquée sur le gaz Vg, ce qui conduit a I’extinction de la décharge. Ainsi, la micro-decharge
est bloquée bien avant d’avoir atteint un degré d’ionisation suffisant pour transiter en régime
d’arc.

Tant que la tension appliquée augmente, des micro-décharges s’initient a de nouvelles
positions car la présence de charges résiduelles sur le diélectrique diminue le champ
électrique appliqué sur le gaz aux positions ou des micro-décharges se sont déja développées
(figure 1.16-b).

Au changement de polarité (figure 1.16-c), les charges précédemment déposées sur le
diélectrique permettent un claquage du gaz sous un champ plus faible que lors de la premiére
alternance. [12-15]

Wﬂmﬂxiﬂlﬁ@ﬂm{m‘lfmllllrﬂflljb‘{}{/{bfmd
T
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:'m:ﬁ)’ﬂlzWﬂf{mi?:ﬁ:ﬁlfﬂbﬁ-ﬂﬂﬂﬂ’ﬂﬂﬂﬁ:fﬂﬂ-ﬁﬂﬂﬁﬁ

2% micro-décharge ?é 1™ miicro-décharge
be o ‘ :
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Ve |
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Figure 1.16. Principe de fonctionnement d’une DBD (a) établissement d’une premiére
micro-décharge, (b) extinction de la premiere micro-décharge et amor¢age d’une nouvelle,
(c) changement de la polarité appliquée sur les électrodes, (d) schéma électrique équivalent

d’une micro-décharge. [6]

1.7.4. Types de décharges a barriére diélectrique

Les décharges fonctionnant en présence d’un diélectrique s’établissent en général selon
un mode de décharge filamentaire ou micro-décharge. Parfois, dans des conditions trés

particulieres, la décharge s’établit de facon homogéne.

L’utilisation d’un isolant permet également de générer des décharges soit en volume

soit de surface.
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1.7.4.1. Décharge volumique a barriére diélectrique

La DBD volumique s’établit entre deux électrodes séparées 1’une de 1’autre par un
diélectrique. La décharge se développe principalement dans le volume gazeux. Lorsqu’un
espace gazeux sépare les electrodes, les filaments se propagent dans le volume de gaz et
s’étalent sur la surface. Dans le cas des trois premiers montages de la Figure 1.17 (a- ¢), la

décharge est obtenue dans le volume séparant les deux électrodes. [1]-[6]- [16-17]

1.7.4.2. Décharge a barriere diélectrique surfacique

Cette décharge est établit entre au moins deux électrodes placées de part et d’autre du
diélectrique et est dite surfacique car il n’y a plus, comme précédemment, d’espace gazeux
entre les électrodes (le diélectrique occupant tout I’espace inter-électrodes). L’électrode active
est directement en contact avec le diélectrique, et la décharge va se propager a la surface de
I’isolant. Dans une telle décharge, il est clair que la surface du diélectrique joue un réle dans
la propagation du plasma en particulier quand la cathode est au-dessous du diélectrique. La
quatrieme configuration de la figure 1.17 (d - g) voit la décharge s’instaurer a la surface du
diélectrique [1]-[6]- [13]-[18]
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n L
AC +DC

— Ay — A* ;7 —
% Q LL{ 1

Figure 1.17. Schémas de décharge a barriere diélectrique, avec un gap
gazeux (a - ¢), ou en surface (d - g). [18]

1.7.5. Applications des décharges a barriere diélectrique

Toutes les applications utilisant les DBDs s’appuient en général sur des processus
similaires. En effet, I’application d’un champ électrique initie la décharge dans laquelle se
forment des particules chargées, des especes excitées et des radicaux libres. Les réactions
issues de la présence de ces especes instables conduisent a des changements chimiques dans
la composition du gaz ou sur objets placés au contact de ce gaz. La figure suivante résume le
principe général des DBDs et énumére leurs applications majeures dont certaines d’entre elles

sont détaillées dans les paragraphes suivants [2]- [6]

Champ électrique
I
Claquage
I
Electrons et ions Décharge physique
|
Chimie du plasma |[=< | Espéce excitées

|
Réaction chimique

e |

[ I [ I | ]
Génération| | Traitement Contréle de Formation L co Hydrogénation
d'Ozone de surface la pollution d’excimer asers L du CO2

Lampes excimer Ecrans plasma

Figurel.18. Diagramme indiquant le principe général des DBDs et leurs applications [2]
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a. Génération d’Ozone
La premiére et la plus importante des applications des DBDs est la génération d’ozone
provenant du traitement de I’air ou de 1’oxygéne. La synthese de I'ozone dans les DBDs est

réalisée par la réaction chimique:

O+0,+M—-03*+M—- 03+ M (1.4)
Avec :
e M peut étre une molécule d’oxygeéne ou une molécule d’azote si ’air est utilisé ;

e O3 dési gne une molécule d’ozone dans un état excite.

La plus grande installation de génération d’ozone pour la désinfection de I'eau était
construite a Nice (France) et a St. Petersburg (Russie) a la fin du siecle dernier. Aujourd'hui,
quelques milliers d’installations sont en fonctionnement. Les plus grandes atteignent des
niveaux de puissance des plusieurs MW et produisent quelques tonnes d'ozone par jour. Bien
que la purification de l'eau potable soit toujours le marché de I'ozone le plus important,
d'autres applications ont émergé. A cause du cofit élevé de 1’oxygéne pur, beaucoup de petits
générateurs d’ozone utilisent 1’air comme gaz d’alimentions. La figure 1.19 illustre un

générateur d’ozone a décharge a barriére diélectrique. [2]-[19]

Sortie
Electrode métallique (03+02)

Barriere diélectrique

Entrée (02)

) traitee

Figure 1.19. Schéma de principe d 'un ozoniseur utilisé dans le traitement d’eau [20]

Entrée (02)

b. Traitement de surfaces
L’utilisation des DBDs pour les traitements de surface couvre un large spectre. Nous
pouvons en citer entre autres les applications suivantes :

e Modification des propriétés de la surface d’un matériau ;
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e Amélioration des propriétés d’adhésion, de mouillabilité,
e Traitement des textiles ;
e Traitement de polymeres, dépbt de SiO; ;
e Nettoyage de surfaces (silicium, aciers...)
e Désinfection, stérilisation
L’une des propriétés principales des DBDs est qu’elles peuvent fonctionner en régime
filamentaire ou homogeéne. La caractéristique « homogéne » leur confére la propriété de

pouvoir agir pour une modification uniforme des surfaces traitées (figure 1.20). [2]-[21-22]

Electrode
—_— Décharge

/-'

Isolateur

Décharge

| Electrode

Figure 1.20. DBD utilisées dans le traitement surfacique de plastique
c. Ecrans plasmas

Les afficheurs a écran plasma AC utilisant le rayonnement VUV a xénon pour exciter le
phosphore sont des nouveautés récentes sur la large palette des applications des DBDs. Un
afficheur a écran plasma est constitué de deux verres plats séparés par un gap d’environ
100um rempli d’un mélange de gaz rare (généralement Xe-Ne ou Xe-Ne-He) capable
d’émettre des rayonnements UV.

Une matrice d’électrodes est posée sur chaque lame de verre. Ces électrodes sont
couvertes par des couches fines de diélectrique de 20pum a 40um d’épaisseur. La géométrie
standard des électrodes disponibles dans le commerce est coplanaire (ACC). Bien que la
structure d’électrodes ACC soit la plus développée de nos jours, la structure d’électrode ACM
est toutefois considéree comme la meilleure parce que les propriétés de la décharge ainsi que

le schéma d’adressage sont trés simples.
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Electrodes de déchalrees transparentes

Lame de verre vue
de dessus

Couche dielectrique___ Electrodes bus

Couche fonctionnelle

de MgO
Support de barriéres
Lame de verre,vue——JL (Cellules séparatrices)
de dessous o B S T

R
ReBR Electrode de données
Couches phosphoriques

Figure 1.21. Configuration d un afficheur a écran plasma [23]

Les lampes a especes excitées, excimeres ou exciplexes, présentent des avantages par
rapport aux techniques classiques de production d’UV :

eElles n’utilisent pas le mercure dans le mélange gazeux, évitant des conséquences
graves pour la santé et I’environnement ;

e Elles n’ont pas besoin d’un systéme de chauffage du gaz (mercure) et peuvent étre
employées dans des applications a basse température (régime luminescent au lieu du régime
d’arc) ;

Leur spectre d’émission peut étre réglé avec le mélange gazeux, avec multiples choix avec
une largeur de raie de 1’ordre de la dizaine de nanometres. La Figure 1.22, montre les

principaux domaines d’applications des excilampes.

APPICATIONS DES$ EXCILAMPES

Microélectronique

Photochimie:contréle des
réactions chimiques

Chimie analytique

Photosynthése

Applications traditionnelles Applications relativement récentes

Figure 1.22. Domaines d’application des excilampes [24]
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1.8. Ozone et ses applications

1 8.1. Définition

L’ozone est un gaz de couleur bleu pale voisin de I’oxygéne qui peut avoir sur les étres
vivants des consequences benéfiques ou dangereuses. Il est naturellement détruit et régénéré
dans I’atmosphére suivant un processus faisant intervenir le rayonnement solaire ultraviolet et
I’oxygene. L’ozone est également présent dans la basse atmosphére grace aux courants
atmosphériques descendants en provenance de couche d’ozone. Il est essentiellement produit
dans les régions tropicales et est transporté vers les hautes latitudes au cours de 1’hiver par les
grands courants aériens, les figures 1.23 et 1.24 montrent la formation et la destruction du
gaz d’ozone. [1]-[6]

0 -

30, — 20 + 20, — 20,

Figure 1.23. Formation naturelle de [’ozone [6]

—> —>

20, —) 20+ 20, — 30,

Figure 1.24. Destruction naturelle de l’ozone

L’ozone est une forme allotropique de 1’oxygeéne formée de trois atomes de cet élément.
Dans son état fondamental, la molécule d’ozone présente deux liaisons oxygeéne d’une
longueur de 1,278 + 0,003 A et un angle de 116 ,45°. Elle posséde un faible moment dipolaire
de 0,53 Debye dont la fonction la plus connue est la protection contre les dangereuses

radiations ultraviolettes du soleil mais c’est aussi un puissant oxydant et un puissant
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désinfectant ayant une grande variété d’utilisation, la plus remarquable est la desinfection des

eaux.

®
O 278 A
”0 116.8° O”

Figure 1.25. Structure de la molécule d’Ozone

1.8.2. Caractéristiques de I’ozone :

L’ozone (O3) est une forme tres instable et réactive de I’oxygene. C’est un gaz bleuté
et odorant, qui se forme naturellement dans la stratosphére sous 1’action du rayonnement
ultraviolet, émis par le soleil, sur les molécules d’oxygene. Les caractéristiques physiques et

chimiques de I’0zone sont englobées dans le tableau 1.3

Tableau 1.3. Caractéristigues de [’ozone [1]

Masse moléculaire 47.998 g/mol

Apparence Gaz bleu péle

Densité & 0°C et 1013 mbar 2.14 kg O°/m®

Densité relative 1.7 kg/m®

Solubilité a 20°C 570 mg/l

Température critique -12.1°C

Pression critique 5460 kPa

Point de fusion -197.2°C

Point d’ébullition -119.5°C

Energie 142.3 kJ/mol (34.15 kcal/mol)
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1.8.3. Avantages et inconvénients de I’0zone
L’ozone se produit aussi bien dans la haute atmosphére qu’au niveau du sol. 1l peut étre

bon ou mauvais, selon 1’endroit ou il se trouve.

e Avantages : il existe plusieurs avantages de 1’ozone dont on peut citer :
- Il ne laisse aucun dérivé dangereux, contrairement au chlore.
- Il posséde une durée de vie trés réduite ou le retour a I'oxygene ne laisse pas de
résidu.
- Pas de stockage de produits dangereux
- Oxydation trés complete
- Possede une grande efficacité contre toute substance organique : la bactérie, les virus,
les myceétes, les spores, le protozoaire, les pathogénes fongiques, les ferments, les
kystes et les algues.
- Propriétés pour éliminer les graisses.
- Ozone créé au point d'usage — aucun emmagasinage ou transport de produits
chimiques hasardeux exigés [1]-[6]- [26].
¢ Inconvénients
Dans la basse atmosphere terrestre, pres du niveau du sol, I’ozone se forme lorsque les
polluants émis par les voitures, des centrales électriques, des chaudieres industrielles, des
raffineries, des usines chimiques et d’autres sources réagissent chimiquement en présence de
la lumiére solaire. L’ozone au niveau du sol est un polluant atmosphérique nocif.

1.8.4. Production d’ozone
e Production naturelle :

Deux méthodes pour produire 1’ozone naturellement, ces deux méthodes ont

suffisamment d'énergie pour séparer les molécules d'oxygene (figure 1.26)

=7 o =T
<% < e &

Foudre Rayons UV

Figure 1.26. Production naturelle d’ozone [26]
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e Production artificielle d’ozone :

Il existe deux méthodes pour produire 1’ozone artificiellement (figure 1.27)

D L) + + + Haute Tension + + e
D D
S
S s Sol
P
Décharge couronne DBD

Figure 1.27. Production artificielle d’ozone

*L’oxygene se transforme en ozone aprés avoir été frappé par 1’énergie de la lumiere UV

d’une ampoule génératrice d’UV.
*L’oxygene est piége entre les électrodes a haute tension qui simulent la décharge couronne.
1.8.5. Applications de I’ozone

L’ozone a été employé dans le traitement des effluents industriels pour la destruction
ou I’élimination des molécules organiques complexes, des cyanures et des phénols provenant
des industries chimiques, etc. Le traitement final a 1’ozone d’une eau résiduaire urbaine ou
combinée a des effluents industriels, permet également sa réutilisation pour des applications
de lavage, d'irrigation ou pour la protection incendie. Le potentiel d’oxydation de I'ozone,
50% plus élevé que celui du chlore, a poussé de nombreuses entreprises a utiliser I'ozone dans
leur processus de fabrication.

e Eau Potable : L’ozone est utilisé depuis plusieurs années dans les installations d’eau
potable grace a:
- Un faible niveau de dosage nécessaire
- Un temps de contact réduit
- Une excellente action bacteriologique
- Une efficacité dans une large gamme de pH et de températures
- La production sur site [1]-[6]
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Figure 1.28 Traitement des eaux potables par [’ozone [6]

e Industrie : L’ozone est aujourd’hui I’agent chimique le plus économique pour les
procedés de blanchiment de pates a papier et permet d’éviter toute présence de composés
chlorés (AOX) ultérieure. Comme pour 1’industrie papeti¢re, 1’industrie chimique cherche de
nouvelles fagons d’accroitre la productivité tout en utilisant des procédés écologiques. Elle a

trouvé en 1’ozone une excellente solution & son probleme.

e Domaine agro-alimentaire
L’Ozone est utilisé de plus en plus dans les domaines agro-alimentaires notamment le

lavage des fruits et la production de glace ozonés.

a. Lavage des produits alimentaires.

Stériliser 1’extérieur des fruits et des Iégumes avec de I'eau ozonisée peut éliminer les
engrais et les bactéries extérieurs et d’autres pathogenes et prolonger la durée de conservation
de 3 & 10 fois. [26]
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Figure 1.29. Lavage des fruits et légumes par [’eau ozonée [26]

b. Production de glace ozonée pour la conservation d’aliments

La conservation de la péche par exemple avec de la glace ozonée et la réfrigération
basée sur la technologie de la glace liquide et de son action avec 1"ozone évalue la qualité
biochimique, physicochimique, sensorielle et microbiologique des sardines conservées dans la
glace liquide ozonisée, dans le but dallonger la vie utile et augmenter le rendement de la
péche. Cette technique augmente la vie utile des sardines de 15 jours pour celles traitées avec

de la glace liquide ozonisée [6]- [27]

e Autres applications industrielles

e Lavage de réservoirs, conduites : contrdle des bio- films.

e Lavage de bouteilles, futs, murs et sols de caves.

e Lavage de piéces métalliques.
o Traitement de I’air par I’ozone

Les concentrations de I’ozone typiques utilisées sont pour le traitement de I’air

ambiant, comme par exemple dans des chambres froides. Certains chercheurs pensent qu’en
fait la croissance bactérienne pourrait étre stimulée avec plusieurs concentrations d’ozone
(tous dépend du domaine d’application). La période de traitement pour des niveaux d’une
réduction importante de germes pathogénes varie de quelques heures a quelques jours. Les

virus et les bactéries sont les germes pathogenes les plus faciles a contrdler. Les champignons
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et moisissures exigent des concentrations d’ozone plus élevées pour des périodes de temps

plus longues. [28]

e Applications médicales de I’0zone
L'ozonothérapie est une thérapeutique non conventionnelle qui vise par 1’utilisation de

I’ozone en trés faible concentration a traiter différentes affections et symptomes. Cette
approche thérapeutique n’est pas reconnue mais connait en revanche un regain d'intérét depuis
le début du 21°™ siécle. Cette méthode n'est pas nouvelle et a été pratiquée & des fins
médicales depuis les années 1930.
En Basse concentration, 1’ozone :

» favorise la circulation sanguine.

» stimule le systeme immunitaire.

» induit une régénération tissulaire.

» exerce une action cicatrisante.

» Ozonothérapie dentaire.
En Haute concentration, 1’ozone s’avere antihémorragique exerce une puissante action
stérilisante (détruit : bactéries, virus, levures et parasites), freine les réactions immunitaires
indésirables. [29]
1.8.6. Ozone et la désinfection des eaux

Il existe actuellement cinq méthodes courantes pour la désinfection de 1’eau dans

I’industrie:
La chloration de I’eau
La stérilisation par les rayons U.V
La microfiltration
L’ultrafiltration [1]-[6-7]-[30-32].

La chloration et la stérilisation par UV sont des méthodes trés simples a mettre en
ceuvre, alors que 1’ozonisation est plus complexe, mais aussi plus intéressante.

La microfiltration est intéressante uniqguement dans des cas tres particuliers en raison de

ses codts élevés de fonctionnement.

L’ultrafiltration est utilisée depuis longtemps en microélectronique pour la stérilisation

finale au point d’utilisation et est utilisée aussi en eau potable.

Page 32



CHAPITRE 1- Décharges a barriere diélectrique (DBD) pour la production d’ozone: Etat de I'art

Les systemes utilisés aujourd’hui pour traiter 1’eau dans les stations de traitement de
I’eau présentent plusieurs aspects négatifs. Par exemple, I’utilisation du chlore n’est pas
optimale. Ce désinfectant puissant laisse des traces non négligeables car il reste présent dans
I’eau une fois traitée et a des impacts négatifs sur la faune et la flore aquatique ainsi que sur
I’eau que nous consommons. Le tableau 1.4 illustre les différentes méthodes utilisées pour le

traitement des eaux.

Tableaul .4. Caractéristiques des différentes méthodes de désinfection. [6]

Criteres Ozone Chlore u.v u filtration
Grandeur de ) . )
) _ Grande Grande Petite-grande Tres petite
I’installation
Investissement important important Moyen Faible
Entretien Faible faible Moyen Important
Utilisation Complexe complexe Simple Simple
Rémanence Moyenne forte Faible Moyenne
Godt/odeur Nul caractéristique Nul Nul
Efficacité .
o Trés bonne bonne Bonne Bonne
germicide
o Virus™ Algues _
inefficace contre Aucun ) . e Virus
protozoaires Moisissures

L’ozonation est un traitement chimique par oxydation, technique utilisant 1’ozone,
essentiellement mise en ceuvre dans le secteur de I’eau dans les buts suivants :
1. La désinfection, autrement dit la destruction des micro-organismes.
2. L’élimination des odeurs (désodorisation).
3. L’élimination des substances chimiques (décoloration).
4. L’amélioration du godt.
5. L’oxydation du fer et du manganése.
6. La dégradation des pesticides.
L’ozone est un agent oxydant puissant, capable de désinfecter 1’eau a une concentration
et un temps de contact moindres que ceux de désinfectants plus faibles comme le chlore, le

bioxyde de chlore et la monochloramine.
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L’ozone est le plus puissant des oxydants utilisables en traitement de 1’eau. Le tableau
1.5 montre les potentiels Redox de produits oxydants employés dans 1’industrie, il montre que

I’0zone est I’oxydant le plus fort.

Tableau 1.5. Potentiels Redox de quelques produits oxydants utilisés dans I’'industrie [7]

Réactif Potentiel Redox(v)
Ozone 2.07
Peroxyde d’hydrogéne 1.17
Chlore (gaz) 1.36
Oxygene 1.23

1.9. Conclusion

Nous avons présenté brievement dans la premiére partie de ce chapitre les concepts de
base des décharges électriques, notamment les différents régimes de décharges dans les gaz, la
classification des plasmas et leur domaine d’application.

Une part prédominante de cette étude bibliographique est consacrée aux décharges a
barriéres diélectriques dans une deuxiéme partie. Nous avons présentés les principes généraux
des DBDs, leurs configurations courantes et les différentes applications industrielles.

Lors de son fonctionnement, une décharge DBD produit de l'ozone a partir des
molécules d'oxygeéne présentes dans l'air. Ce type de décharge est étudié pour ses deux
configurations surfaciques et volumiques pour la génération d'ozone et son utilisation dans un
procédé de traitement de I'eau.

Dans la derniére partie de ce chapitre, nous avons présenté les propriétés de 1’0zone
comme un produit industriel trés efficace dans nombreuses applications, de production,
avantages, ainsi que la desinfection. L’ozone présente des solutions écologiques et méme
économiques dans plusieurs applications par rapport aux autres processus chimiques, en se
basant surtout sur le traitement des eaux.

Dans le but d’augmenter le rendement énergetique des générateurs d’ozone une étude
détaillée sera effectuée au chapitre deux pour ces générateurs en agissant sur leurs

caractéristiques électriques et géométriques.
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2

ETUDE COMPARATIVE ENTRE GENERATEURS D’OZONE A
DBD VOLUMIQUE ET SURFACIQUE

2.1. Introduction

L’ozone a éte utilisé pendant de nombreuses années au niveau industriel dans plusieurs
domaines, la purification de I'eau potable, désinfection de l'air, le contrdle des odeurs et le
traitement des eaux usées. Etant I'un des oxydants les plus puissants, I'ozone est capable

d'accomplir ces taches tout en ne laissant aucun résidu.

Ces derniéres années, les décharges a barriere diélectrique (DBD) sont considéerées
comme le moyen le plus efficace pour la production d'ozone [33-35].

Ce type de décharge est genéré entre deux électrodes métalliques, dont au moins une
électrode est recouverte d'une couche diélectrique, en utilisant des alimentations a haute
tension alternative ou pulsée. Les décharges a barriere diélectriques, appelées silencieuses,

fonctionnent généralement a hautes fréquences comprises entre 50 Hz a 50 kHz [36-38].

Il existe plusieurs configurations géométriques des DBD qui varient généralement en
fonction de leur application et leur conception. Elles peuvent étre classées selon leur type de
décharge ou on peut citer les DBDs surfacique et volumique et méme hybrides. Une autre
classification peut étre effectuée selon la géométrie des électrodes a savoir les DBDs a:
électrodes planes paralleles avec une ou deux barriere, électrodes cylindriques co-axiales,
configuration fil-cylindre, fil-plan-plan, pointe-plan avec au moins I'une des électrodes étant

recouverte par le diélectrique.

Les décharges surfaciques sont construites avec une barriére diélectrique en contact
avec les deux électrodes dans les deux cotés [39-40].

Dans la littérature, on trouve de nombreuses publications sur la génération d’ozone par
DBD volumique, couramment utilisée a 1’échelle industrielle pour la production d’ozone
destinée essentiellement au traitement des eaux. Cependant, peu d'études sont consacrées a la

production d'ozone issue d'une DBD surfacique utilisée pour diverses applications, telles que
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le controle de la pollution, la stérilisation, la production d'ozone ou le traitement des surfaces
[41-42].

Dans ce chapitre nous réalisons une analyse expérimentale paramétrique pour pouvoir
faire une comparaison entre les deux modes de génération d'ozone cités ci-dessus, en termes
du taux de production d'ozone ainsi que la puissance consommée, autrement dit : efficacité
énergetique.

2.2. Conception des générateurs d’ozone a DBD surfacique et volumique
2.2.1. Générateur a DBD volumique

Ce type de reacteur est similaire dans sa géométrie a celui réalisé par Nemmich et al.
[6] durant leurs travaux. Nous avons opté pour la configuration cylindrique qui possede
I’avantage d’offrir une surface de décharge plus grande comparativement aux formes planes.
Par conséquent elle permet de produire plus d’ozone, ainsi qu’une trés bonne flexibilité pour
I’écoulement du gaz (oxygene et 0zone). Dans ce genre de réacteur le plasma est créé au
niveau du volume de décharge.

Ce générateur est constitué de deux électrodes métalliques de formes cylindriques :
e Electrode externe

Pour le choix du matériau de I’électrode cylindrique externe, nous avons opté pour
I'acier inoxydable car il possede des propriétés physiques (masse assez faible) et chimique
(résiste a la corrosion) excellentes en comparaison avec d’autres matériaux. L’électrode
externe reliée a la masse est de 250 mm de longueur avec un diameétre intérieur qui vaut 46
mm.

e Electrode interne

Cette électrode est en aluminium adhésif d’une longueur de 160 mm, est connectée a la
haute tension, ce choix est effectué pour faciliter I’insertion de cette derniere a la surface
intérieure de la barriére diélectrique.

e Barriere diélectrique

L'effet des diélectriques est de répartir les charges accumulées uniformément sur leur
surface. De plus, en accumulant les charges a leurs surfaces, le diélectrique aide a créer un
champ électrique inverse au champ électrique appliqué aux bornes des électrodes. Cette
derniére propriété cause un arrét de la décharge avant le passage a l'arc a la tension prévue par
la loi de Paschen. Au lieu d'avoir une décharge trés énergétique et localisée, on aura une
décharge stable et répartie sur la surface totale des électrodes cachees par les diélectriques.

Une élévation de température contribue a diminuer la durée de vie d’un isolant et par

conséquent une diminution de la résistance d’isolement (les isolants ont généralement un
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coefficient de température négatif), diminution de la rigidité diélectrique, oxydation et
ramollissement pouvant atteindre la fusion [1].

L’augmentation de la température est provoquée par les pertes diélectriques et
I’échauffement des conducteurs. La chaleur est difficilement évacuée par les isolants car
ceux-ci ont une conductivité thermique tres faible.

Parmi les matériaux diélectriques utilisés nous avons choisi le verre (figure 2.1) vu sa
résistivité a la température ¢élevée et a 1’effet corrosif de I’ozone. Ce tube cylindrique en verre
de 2.5 mm d’épaisseur et 250 mm de longueur et de diamétre interne de 39 mm, conduit a
un intervalle de décharge de 1 mm. Cette barriere permet de stabiliser la décharge sur toute sa

surface, avec limitation de courant et empéchement de I’arc électrique.

Electrode interne

Tube en verre (Adhésif aluminium)

(Barriére diélectrique)

Figure 2.1. Photographie d une électrode interne en aluminium adhésif insérée a
I’intérieur de la barriere diélectrique en verre.

e Bouchons de centrage (téflon)

Afin de garder la symétrie entre la barriere di¢lectrique et 1’électrode masse, autrement
dit : maintenir le méme intervalle de décharge a I’intérieur du générateur, des bouchons en
téflon fileté ont été montés au bout des deux c6té du générateur. En plus, ils ont pour role la
stabilisation de la décharge le long de I’intervalle de décharge. Les deux bouchons sont
munis d’ouvertures d’entrée et de sortie de gaz afin de séparer les électrodes de 1’écoulement

du gaz d’ozone (figure 2.2).
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Bouchon de symétrie
(en téflon)

Canalisation du gaz
(entrée et sortie)

Figure 2.2. Photographie du bouchon de symétrie en téflon

e Systeme de refroidissement
Au cours de I’utilisation de ce réacteur dans un dispositif de traitement des eaux, nous
avons constaté un échauffement au niveau de 1’électrode externe dd & I’augmentation de la
température qui accélere la dissociation de 1’0zone, chose qui nous a conduits a 1’installation
d’un systéme de refroidissement. Celui-Ci est constitué d’un cylindre en acier inoxydable
placé au-dessus de I’électrode externe et qui comprend deux ouvertures, I’'une pour 1’entrée
de I’eau de refroidissement et I’autre pour la sortie de cette eau dans un circuit fermé.
Les figures (2.3) et (2.4) illustrent le schéma descriptif du générateur d’ozone de type

volumique et une photographie du générateur concu dans notre laboratoire.

Entrée eau

Sortie eau
Entrée 02 Sortie O3
v ‘ I
M |

— |
2\

1

A : Coupe transversale B : Coupe longitudinale

Figure 2.3. Schéma descriptif du réacteur d’ozone a DBD volumique (DBDV)

1- Intervalle de décharge (1mm), 2- Electrode haute tension, 3- Barriere diélectrique, 4-
Electrode de masse, 5-Plasma, 6-circuit de refroidissement. [6]
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Electrode interne Electrode externe

Barriére diélectrique

Figure 2.4. Photographie du réacteur d’ozone a DBD volumique [6] .

2.2.2. Générateur a DBD surfacique

Ce type de réacteur est de forme cylindrique constitué de deux électrodes métalliques
en contact avec la barriére diélectrique des deux cétés. Nous décrivons dans ce qui suit la
géomeétrie de ce générateur.

Dans ce genre d’ozoniseur la décharge est générée au niveau de 1’électrode haute
tension en contact avec la surface interne de la barriére diélectrique.
e Electrode externe

Cette électrode est en aluminium adhésif similaire a celle utilisée dans la configuration
volumique de méme longueur 160 mm, elle est collée au niveau de la surface extérieure de la
barriére diélectrique et reliée a la terre.
e Electrode interne

Pour créer la décharge électrique a la surface intérieure du tube en verre, nous avons
opté pour une électrode en grille en acier inoxydable insérée a I’intérieur de la barriére
diélectrique et reliée a la haute tension. Cette grille métallique de longueur 240 mm est
composée de plusieurs mailles d’une surface de 1 mm? chacune avec une épaisseur  de
0.75 mm.
e Barriere diélectrique

Pour faire une comparaison entre les deux configurations : volumique et surfacique,
nous avons opté pour la méme barriere diélectrique en verre utilisée pour la configuration

précédente.
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e Bouchons de fermeture en téflon

Afin d’assurer un bon écoulement du gaz a I’intéricur du tube et pour éliminer les
fuites aux extréemités de la barriére, deux bouchons en téflon sont serrés aux bouts du tube en
verre, munis des ouvertures d’entrée et de sortie du gaz.
e Ecoulement du gaz

Ce générateur a barriere diélectrique surfacique a deux configurations possibles:
-DBDS1.: le gaz circule dans I’intégrité du volume intérieur du tube de verre (figure 2.5.a);
-DBDS2: un deuxieme tube de plus petit diametre en téflon (PTFE), de diameétre extérieur 35

mm, est inséré a l'intérieur du réacteur, presque en contact avec I'électrode en grille; le gaz

r Sortie 03
F, |

circule dans I'espace étroit entre les deux tubes coaxiaux. (figure 2.5.b).

Entrée 02

5

(@) Sans tube a l’intérieur (DBDS1)

. Entrée 02 j J |f Sortie 03
) >£\E
Q 3&‘———%

(b) Avec tube en téflon a l'intérieur (DBDS2)

Coupe transversale Coupe longitudinale

Figure 2.5. Schéma descriptif du réacteur d’ozone a DBD surfacique (DBDS)

1- Electrode de masse, 2- Electrode haute tension, 3- Barriere diélectrique, 4 Ecoulement
du gaz-, 5-Plasma, 6-tube en teflon.
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La figure 2.6 illustre une photographie du réacteur d’ozone a DBD surfacique

développé dans notre laboratoire.

Figure 2.6. Photographie du réacteur d’ozone a DBD surfacique

e Systeme de refroidissement

Lors de nos manipulations de traitement des eaux, on a constaté un échauffement au
niveau de la barriére diélectrique : chose qui conduit a la destruction des molécules d’ozone,
cela montre que I’installation d’un systéme de refroidissement est indispensable. Pour cela, le
générateur d’ozone est enfermé dans un boitier étanche métallique relié a la terre rempli
d’eau de refroidissement. Ce boitier contient  deux ouvertures 1’une pour ’entrée de 1’cau

et ’autre pour la sortie constituant un circuit fermé.

Mesure de température

I
ntree ] |—L) Sortie 03

—> gaz

Entrée eau de refroidissement ———>

JUBWASSIPI0L}2] 2P NED 311I0S

Débit meétre d’eau

Figure 2.7. Schéma descriptif du systéme de refroidissement du réacteur d’ozone a DBD
surfacique
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2.3. Exploitation du générateur d’ozone dans un circuit de traitement des eaux

Le schéma genéral du dispositif expérimental adopté dans cette étude est représenté a

Ol
Effet
venturi

la figure 2.8.

sy Eau a traiter

v Eau traitée @

(a) schéma descriptif du dispositif de traitement des eaux

A s SO
i,

Figure 2.8. Dispositif expérimental utilisé pour le traitement des eaux
(a) schéma descriptif, (b) photographie du systeme

1. Alimentations AC variable (0-250 V) ; 2. Transformateur HT/HF ; 3. Générateur d’ozone;
4 Concentrateur d’oxygéne a débit variable (de 1 a 5 L/mn) ; 5.Injecteur venturi; 6. Pompe;
7. Eau a traiter ; 8. Eau traitée
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L’insertion du générateur d’ozone dans une installation de désinfection de I’eau
nécessite le matériel suivant :
1- Alimentations AC variable (0-250V) pour alimenter le transformateur HT d’une part et la

pompe a eau d’autre part.

2- Transformateur haute tension, haute fréquence HT/HF qui délivre une tension variant de 1

kV a 6 kV avec une fréquence de 35 kHz.

3- Générateurs d’ozone a DBD surfacique ou volumique décrits plus haut.

4- Concentrateur d'oxygene (NIDEK medical Nuvo lite Mark 5) a débit variable, qui
élimine de l'azote, le dioxyde de carbone, la vapeur d'eau et les hydrocarbures a partir de I'air.
5-Systéme venturi : Nous avons opté pour I’utilisation d’un injecteur de type Venturi afin
d’assurer un mélange efficace entre 1’ozone dans son état gazeux et ’eau. Son réle consiste a

créer un effet d’aspiration du gaz (figure 2.9).

GazO3

mélange

—

Eau a traiter

)

Figure 2.9. Systéme venturi

Le procédé de traitement de 1’eau est un circuit fermé ou ouvert, 1’eau « polluée » sort
du réservoir et ’eau traitée revient dans le méme réservoir ou dans un autre réservoir. La
pompe aspire I’eau avec un débit d’environ 10 L/min, le systéme d’injection Venturi permet
d’injecter I’0zone produit par le générateur dans le circuit d’eau. En effet, une aspiration se
produit au niveau de I’injecteur Venturi, qui va permettre d’assurer le mélange de I’eau avec
I’0zone.

Une eau colorée a été utilisée pour estimer le niveau de la production d'ozone en
calculant le taux de décoloration t mesuré & partir des absorbances avant et apres le
traitement par un spectrophotometre visible de type Optizen 1412V. Ensuite, le taux de

décoloration est estimé en utilisant I'équation suivante:

Page 43



CHAPITRE-2 Etude comparative entre générateurs d’'ozone a DBD volumique et surfacique

AbSO —Ab51

T(%) = AbSo

x100 (2.1)

Ou: Absy est I'absorbance avant le traitement, et Abs; I'absorbance apres le traitement pour

une longueur d’onde déterminée.
2.4. Caractéristiques électriques des générateurs d’ozone
2.4 .1 Courant de décharge électrique

La tension V appliquée a été mesurée avec un oscilloscope numérique (GWINSTEK
GDS-3154) en utilisant une sonde a haute tension (Tektronix P6015A), tandis que 1’image
du courant | a été visualisée en mesurant la chute de tension a travers une résistance shunt de
100 Q (figure 2.10).

Sonde haute tension

S

Oscilloscope numérique

Générateur d’ozone

Transformateur HT/HF| o “‘i g {)

)

Autotransformateur BT

R=100Q

Figure 2.10. Visualisation des courants et tension, mesure de puissance

Les figures 2.11 et 2.12 illustrent la forme de la tension et du courant de décharge pour
les deux générateurs cités DBDV et DBDS1 respectivement.

En ce qui concerne la configuration volumique, on constate bien que I’amplitude du
courant de decharge est plus significative que celui de la décharge surfacique. Cependant une
plus grande densité des micro-décharges uniformes est visualisée au niveau de la DBD

surfacique.
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Tension : - mmm  (Courant

o sps/div

Figure. 2.11. Signaux électriques du courant et de la tension, dans une DBD volumique

- Tension - === Courant

5 us/ div - - : 5 us/ div

Figure. 2.12. Signaux électriques du courant et de la tension, dans une DBD

surfacique

2.4 .2. Mesure des puissances consommeées
La détermination de la puissance consommée par les trois générateurs d’ozone est
indispensable afin de savoir lequel de ces trois réacteurs demande moins de puissance autrement
dit les classer selon leur rendement énergétique.
Le calcul de la puissance est obtenu en effectuant le produit de la tension d’alimentation
par le courant de décharge. Lorsque le signal est periodique, la puissance est donnée par la

relation suivante :

P=3) [ V(®).It).dt (2.2)
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Avec :

P : Puissance consommée (W)
V(1) : Tension appliquée (V)
I(t) : Courant de décharge (A)

Dans le cas de notre configuration expérimentale, U(t) est la mesure de la voie 1
multipliée par le coefficient de la sonde. I(t) est obtenu en divisant la mesure de la voie 2
(qui est une tension) par la résistance de 100 Q. Comme notre oscilloscope a mémoire,
dispose de fonctions intégrées (math), nous pouvons obtenir directement 1’affichage d’une
puissance moyenne (cumul de 25000 mesures elémentaires sur une période), en calculant

la valeur de la moyenne statistique du produit V * I sur 25000 points.

2.5. Résultats et discussion
2.5.1. Effet de la tension sur la puissance consommeée
La figure 2.13 illustre la variation de la puissance consommée en fonction de la

tension appliquée pour les générateurs d’ozone DBDV, DBDS1, DBDS2 respectivement.

—s—DBDS 1
55 —e—DBDS 2
DBDV
g 50
Nr
O 45
\% 40 ]
E 4
£ 35
8 j
@ 30 .
s
O 25
o
2 204 .
c
N 154
27,
O 104

3:0 ' 3:5 ' 4:0 ' 4:5 ' 5:0 ' 5:5 ' 6:0
Tension appliquée V(kV)

Figure 2.13. Variation de la puissance consommée en fonction de la tension

appliguée, pour les trois configurations.

L’énergie consommeée, pour une fréquence du signal donnée, est proportionnelle a la

tension de la décharge. Paradoxalement, il a été constaté que le réacteur a décharge
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volumique consomme une puissance beaucoup plus élevée, en soulignant une évolution
linéaire de la puissance en fonction de la tension. Nous remarquons que le modéle DBDV
consomme pres de 40% de plus en termes de puissance en comparaison avec les réacteurs a
décharge surfacique. Ainsi, par exemple, pour une tension V = 6 kV, la puissance maximale
consommeée par les reéacteurs DBDS est de 38 W, alors qu'elle augmente jusqu'a 53 W pour le
modéle DBDV.

2.5.2. Influence de la tension et du débit sur la concentration d’ozone

Dans cette section, I'effet de la haute tension appliquée V (kV) et le débit d'oxygene Qo;
(L/min) sont analysés expérimentalement. Les résultats obtenus représentent la variation du
taux de décoloration t (%) et I'efficacité de la décoloration t/P (représentant le rapport entre le
taux de décoloration t et la puissance consommée P en %/W pour les trois réacteurs en
fonction de V et Q. Chaque point trace représente la moyenne de deux mesures avec leurs
barres d'erreur associées afin de montrer la bonne répétabilité des expériences. Toutes les
manipulations sont faites dans des conditions climatiques stables a savoir une température
variant entre 20°C et 30 °C et un taux d’humidité compris entre 60 % et 70 %.
2.5.2.1. Influence de la tension sur la génération d’ozone

La figure 2.14 montre la variation du taux de décoloration en fonction de la tension

pour les trois configurations des générateurs d’ozone.

. —=—DBDS1
90 —e—DBDS2

85 7 DBDV

80—_

75—_ L) I
65_. E/i

60 T

55
50
45 ]
40
35
30
25 ]
20
15 T T T T T T T T T T T T T

3,0 3,5 4,0 4,5 5,0 5,5 6,0

1 (%)

Taux de décoloration
H®y

Tension appliquée V(kV)

Figure 2.14. Variation du taux de décoloration en fonction de la tension appliquée pour les
trois réacteurs DBD (Qoz = 5L / min)
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On peut constater que le taux de décoloration T augmente quasi-lineairement avec la
tension appliquée quelle que soit la configuration du réacteur.

L'augmentation de la tension pour les trois configurations fait augmenter I'intensité de
courant electrique de la DBD, par consequent élever la densité d'électrons libres et le taux de
dissociation des molécules d'oxygene. Ceci permet d'augmenter la concentration d'ozone
produit et par consequent le taux de décoloration de la solution.

En outre, les résultats obtenus soulignent que le taux de décoloration t obtenu en
utilisant un réacteur a DBD surfacique est beaucoup plus élevé que celui obtenu avec le
modeéle a DBD volumique. Par exemple, le taux de décoloration obtenu par le genérateur
DBDS?2 est presque deux fois supérieur a celui du DBDV pour une tension donnée, cela est da
a la nature de I'électrode en maille qui permet au champ électrique d’atteindre des valeurs
élevées.

De plus, le réacteur DBDS2 produit plus d'ozone que SDBD1, en raison de la
diminution du volume de 1’écoulement du gaz qui engendre I’augmentation de la

concentration d’ozone.

2.5.2.2. Influence du débit sur la génération d’ozone
La variation du taux de décoloration en fonction du débit d’oxygene est illustrée dans la
figure 2.15
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Figure 2.15. Variation du taux de décoloration en fonction du débit d’oxygéne pour les trois
réacteurs a DBD (Tension V=6kV)
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Les résultats de la figure 2.15 montrent que 1’augmentation du débit d’oxygéne fait
croitre le taux de décoloration et par conséquent 1’augmentation de la concentration d’ozone
pour les différents types de réacteurs étudies. Cela est dii a 1’élévation de la densité des
molécules d’oxygéne soumises a la décharge électrique pour se transformer en ozone, jusqu’
a une valeur optimale Q=3 L/min.

L’augmentation du débit d’oxygéne au dela de 3 L/min & pour conséquence de créer
une surcharge de molécules d’oxygéne dans les zones de décharge, non soumises aux
micros-décharge, cela provoque une diminution de la concentration d’ozone (augmentation de
plus en plus de molécules d’oxygéne par rapport aux molécules d’ozone).

Les résultats obtenus nous montrent encore la supériorité des réacteurs surfaciques par

rapport aux réacteurs volumiques, la différence étant supérieure pour les petites valeurs de Q.

On constate que pour un débit de 2L/min par exemple, le taux de décoloration est
seulement de 25% pour DBDV tandis qu’il atteint 65% et 80% pour DBDSlet DBDS2

respectivement.
2.5.3. Simulation numérique du champ électrique au niveau des réacteurs d’ozone

L’analyse numérique du champ électrique en utilisant un logiciel (CSP) a été effectuée
afin d'estimer le champ électrique dans l'espace pour chaque configuration DBD. Le
"Programme de Simulation des charges" (CSP), développé par Levin et al. [45], a déja
prouveé son efficacité dans I'analyse du champ électrique. Le programme est fourni avec une
entrée interactive de données, contréle facile des erreurs et des fonctions évoluées en post-
traitement [46-48].

Pour chaque configuration, le champ électrique maximal a été estimé au voisinage de
I'électrode haute tension (a 0,1 mm au-dessus de I'électrode de haute tension a l'intérieur du
tube de verre pour le réacteur a DBD surfacique et a 0.1 mm de la barriere diélectrique a
I'extérieur du tube de verre dans le cas du réacteur & DBD volumique).

Les résultats obtenus en fonction de la position sur I’axe des générateurs tracés sur la
figure 2.16 indiquent que le champ électrique dans le cas des réacteurs en surface est
sensiblement plus élevé que pour le réacteur en volume, cela est di a la configuration
maillée de 1’électrode haute tension pour les réacteurs d’ozone surfacique. Les valeurs
maximales du champ électrique sont d'environ 1,0 x 10’ V/ m et 0,4 x 10’ V/ m pour DBDS1

et DBDV respectivement.
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Figure 2.16. Champ électrique au voisinage de I'électrode a haute tension pour les trois
configurations (Tension appliquée V=6kV)

2.5.4. Influence de la géométrie de I’électrode terre pour le modéle a DBD surfacique

En constatant que la distribution longitudinale du champ électrique présente des pics

aux extrémités de I'électrode terre, nous avons subdivisé 1’électrode du réacteur a DBD

surfacique DBDS1 en deux puis trois portions comme 1’indique la figure 2.17, en gardant la

méme longueur de la zone efficace de décharge.
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Figue. 2.17. DBD surfacique avec I'électrode reliée a la terre subdivisée en petites portions

(Toutes les dimensions sont en mm)
(@) une portion L = 150 mm, (b) deux portions L = 2x75 mm (c) trois portions L = 3x50 mm

La figure 2.18 illustre la variation du taux de décoloration en fonction de la tension appliquée

pour les trois générateurs illustrés dans la figure 2.17, en gardant le méme débit d’oxygéne.
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Figure 2.18. Variation du taux de décoloration en fonction de la tension appliquée aux trois
configurations du DBDS1 (Qo2 = 5L / min)
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La concentration d’ozone et par conséquent le taux de décoloration sont
significativement plus élevés lorsque I'électrode de masse est divisée en trois parties, en
raison de l'augmentation du champ électrique aux extrémités des portions. Par conséquent, il

est intéressant de subdiviser cette électrode en plusieurs portions.
2.5.5. Efficacité énergétique des différents générateurs d’ozone

Pour pouvoir faire une comparaison adéquate entre les trois générateurs cités dans ce
chapitre, il est indispensable d’estimer leur rendement énergétique, autrement dit la
concentration d’ozone par rapport a la puissance consommée. La figure 2.18 illustre
I’efficacité énergétique des générateurs DBDS1, DBDS2 et DBDV respectivement en

fonction de la tension.
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Figure 2.18. Efficacité énergétique en fonction de la tension appliquée pour les trois
génerateurs

L'efficacité energétique, exprimeée en pourcentage du taux de décoloration par unite de
puissance, confirme définitivement la supériorité des réacteurs a DBD surfacique. En effet,
I'efficacité de la décoloration est de 2,5 a 3,5 fois plus élevée par rapport au réacteur a DBD

volumique.
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De plus, il est clairement remarquable que le rendement énergétique est inversement
proportionnel a la tension appliquée pour les trois géométries des générateurs d’ozone, cela

est dii aux pertes d’énergie qui accompagne cette augmentation de tension.
2.6. Conclusion

Une étude expérimentale comparative entre les générateurs d’ozone a DBD volumique

et surfacique a été présentée dans le présent chapitre.

A partir des expériences réalisées, il est possible de conclure que le réacteur a DBD
surfacique a donné de meilleurs résultats en termes de taux de génération d'ozone ainsi que la
puissance consommée. En outre, les résultats obtenus ont permis de Vvérifier que l'efficacité
énergétique du réacteur surfacique est beaucoup plus élevée par rapport au réacteur
volumique dans un rapport de 2,5 a 3,5.

La décharge a barriére diélectrique volumique est la méthode la plus utilisée dans la
technologie de I'ozone, mais I’utilisation des générateurs a DBD surfacique dans l'industrie
reste tres limitée a cause de la nature de 1’électrode externe qui doit étre un adhésif ruban
métallique ou une électrode maillée au lieu d'une électrode métallique, ce qui conduit a une

certaine fragilité du générateur surfacique qui demande plus de soins dans son utilisation.

L'identification de la conception géométrique optimale d'un générateur d'ozone de
forme cylindrique a DBD surfacique, en utilisant la méthodologie des plans d’expérience, afin

d’augmenter ’efficacité énergétique de production d'ozone fera 1’objet du chapitre suivant.

Page 53



Chapitre 3

Optimisation des
parametres du
générateur d'ozone a

DBD surfacique




CHAPITRE- 3  Optimisation des paramétres du générateur d’ozone a DBD surfacique

3

OPTIMISATION DES PARAMETRES DU GENERATEUR
D’0ZONE A DBD SURFACIQUE

3.1. Introduction

L'utilisation de I'ozone est souvent la seule et la plus efficace technologie permettant
d'obtenir une eau de haute qualité. Elle est parfaitement adaptée au traitement durable de I'eau
du fait du caractére écologique du processus utilisé [49].

En raison des colts élevés d'investissement des générateurs d'ozone, nous devons faire
attention dans leur conception et leur fabrication. En outre, ils doivent étre estimés au
moment de déterminer les besoins en énergie pour la production d'ozone : I'énergie pour la

production de gaz (oxygéne ou air comprime) et I'énergie électrique. [50-51].

Beaucoup d’études on été faites pour I’optimisation des paramétres €lectriques et
dimensions géométriques des réacteurs a DBD volumique, cependant peu d’études

expérimentales ont été réalisées pour les réacteurs a DBD surfacique. [52-53]

Aprés avoir effectué une étude comparative entre les deux générateurs d’ozone a
décharges volumique et surfacique dans le chapitre précédent, et les résultats satisfaisants
obtenus en terme de concentration d’ozone générée par les réacteurs a décharge surfacique,
on propose dans cette partie de procéder a 1I’optimisation expérimentale. Celle-ci est divisée
en trois grandes parties :

- La premiére a pour objet de réaliser différents types de générateurs a DBD surfacique en
prenant en considération 1’influence du diamétre de la barriére diélectrique (tube en verre) et
le volume de I’écoulement du gaz sur la concentration d’ozone.
- La seconde partie est consacrée a la modélisation par surfaces de réponse (RSM) pour
I'identification de la conception géométrique optimale d'un générateur d'ozone de forme
cylindrique, afin d’augmenter la génération d'ozone et de minimiser la consommation
d'énergie.
- La troisieme partie est dédiée a I’application du générateur d’ozone en utilisant un
dispositif expérimental pour la décoloration de trois types d’eau, a savoir :

» Eau contaminée par un colorant alimentaire ;

» Eau infectée par un colorant textile industriel ;

Page 54



CHAPITRE- 3  Optimisation des paramétres du générateur d’ozone a DBD surfacique

> Eau rejetée par une entreprise de textile. [54-55]
3.2. Conception des différents réacteurs a DBD surfacique
3.2.1. Influence du volume d’écoulement du gaz

La premiére partie de ce chapitre est consacrée a 1”'étude de l'influence du volume du
gaz passant a travers le géneérateur d'ozone a DBD surfacique.

L'électrode de masse est en aluminium adhésif d’une longueur de 200 mm collée a la
surface extérieure du tube en verre. Celui-ci, agissant comme une barriere diélectrique, a une
épaisseur de 1.5 mm, un diameétre extérieur de 50 mm et une longueur de 300 mm.
L'électrode cylindrique reliée a la haute tension est une grille métallique en acier inoxydable
de longueur 250 mm de longueur, d’épaisseur 0,75 mm. Cette grille en contact avec la
surface intérieure du tube de verre est formée de mailles d’une surface de 1 mm? chacune.
Pour cette configuration, la décharge se produit au niveau de la grille en contact avec le
verre.

Pour analyser I’influence du volume d’écoulement d’air, trois configurations
géomeétriques différentes sont proposées (figure 3.1) :

- DBDS1: le gaz circule dans la totalité du volume interne du tube de verre de diameétre
interne 44 mm (figure. 3.1.a);

- DBDS2: un deuxieme tube de petit diametre en verre, de diamétre extérieur 32 mm,
est inséré a l'intérieur du réacteur d’une manicre coaxiale, de telle sorte que le gaz circule
dans un espace entre les deux tubes d’un intervalle de 6mm (figure. 3.1.b)

- SDBD3: un tube en Téflon (PTFE), de diameétre extérieur 40 mm, est inséré a
I'intérieur du réacteur DBDSL1, presque en contact avec la grille haute tension; le gaz traverse

un intervalle de 2mm entre les deux tubes coaxiaux (figure.3.1.c)
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Figure 3.1. Schéma descriptif du réacteur d’ozone a DBD surfacique (DBDS) avec les
différentes configurations d’écoulement du gaz.

1-Electrode de masse, 2- Electrode haute tension, 3- Barriére diélectrique, 4 Ecoulement du gaz,

5-Plasma.
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Pour connaitre I’influence du diamétre de la barriére diélectrique, nous avons opté pour
une quatrieme configuration DBDS4 pour laquelle nous avons remplacé le tube en verre de
diamétre intérieur 44 mm par un autre tube de méme nature du diélectrique avec un diamétre
intérieur réduit égale a 39 mm . Afin de garder la méme surface de décharge, nous avons
augmenté la longueur de 1’électrode masse en aluminium adheésif qui vaut 225 mm.

3.3. Description du dispositif expérimental de décoloration des eaux

Le branchement du générateur d’ozone dans une installation pour la décoloration de
I’eau nécessite les équipements suivants :

e Alimentation AC variable (0-250V) : pour alimenter le transformateur HT.

e Transformateur de haute tension haute fréquence HT-HF : 1l sert a alimenter en haute

tension le réacteur DBD.

e Générateur d’ozone a DBD surfacique de configuration cylindrique

e Concentrateur d’oxygéne a débit variable (de 1 a5 L/min).

e Injecteur Venturi : afin d’assurer un mélange efficace entre 1’ozone et 1’eau

e Pompe aeau (10 L/min).

Le procédé de traitement de 1’eau est un circuit qui peut étre fermé ou ouvert, I’eau  «
polluée » sort du réservoir et I’eau traitée revient dans le méme réservoir ou dans un autre
réservoir. La pompe aspire [’eau avec un débit d’environ 10 L/min, le systetme d’injection
Venturi permet d’injecter 1’ozone produit par le générateur dans le circuit d’eau. En effet, une
aspiration se produit au niveau de I’injecteur Venturi, qui va permettre d’assurer le mélange
de I’eau avec 1’ozone.

La figure 3.2 montre le dispositif expérimental utilisé pour nos manipulations. Toutes
les expériences ont été réalisées dans les mémes conditions de température (20-25° C) et
d’humidité (60 a 70 %).
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Water pump 6

Figure 3.2. Dispositif expérimental utilisé pour le traitement des eaux

1. Générateur d’ozone, 2. Alimentation haute tension,
3. Concentrateur d'oxygene, 4. Injecteur Venturi, 5. Réservoir d'eau, 6. Pompe a eau,
7. sortie d'eau traitée. 8. résistance de 100 Q, 9. Oscilloscope numérique,
10. Sonde de mesure de la haute tension, 12.Sonde basse tension.

La quantité d’ozone produite est estimée en calculant le taux de décoloration évalué par
la mesure de 1’absorbance avant et aprés traitement mesurée par un spectrophotométre
visible.

3.3.1. Effet de la tension

La figure 3.3 illustre I’influence de la tension générée par le transformateur HT-HF et
appliquée aux différents générateurs a DBD surfaciques cités dans les paragraphes précédents.

Nous notons que durant cette expérience, on fait varier la tension de 3 a 6 kV en
maintenant un débit constant Q =5 L/mn .
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Figure 3.3. Variation de taux de décoloration en fonction de la tension pour les quatre
configurations (Qo2=5L/min)

Nous constatons d’une part que l'augmentation de la tension pour les quatre
configurations est accompagnée avec 1’augmentation du taux de décoloration, chose qui est
due a I’élévation du nombre de micro-décharges et de leur intensité dans les différents
réacteurs DBD. Par conséquent, le taux de dissociation des molécules d'oxygene vont se

multiplier, donc une concentration d'ozone plus intense.

D’autre part, on remarque bien que la diminution du volume de I’écoulement du gaz
engendre une augmentation de la concentration d’ozone et par conséquent le taux de

décoloration. Cela est di a I’augmentation du rapport des volumes O3/O5.

Pour le générateur DBDS4, il présente une meilleure décoloration grace a la diminution
du volume gazeux en gardant la méme surface de décharge effectuée par I’¢lévation de la
longueur de 1’électrode masse. Cette réduction de diameétre conduit a un rapport oxygene
/ozone plus réduit ou les molécules d’ozone prédominent dans le mélange et par consequent

un taux de décoloration plus grand.

3.3.2. Effet du débit d’oxygéne
Dans cette section, on désire voir I’influence du débit d’oxygeéne variant de 1 a5 L/min
sur le taux de décoloration, pour les quatre configurations des réacteurs d’ozone, en gardant

la méme valeur de la tension V=6 kV.
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Les résultats des expériences sont illustrés dans la figure 3.4.
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Figure 3.4.Variation du taux de décoloration en fonction du débit d’oxygene pour les
différentes configurations (V=6 kV)

D’aprés cette figure, on peut dire  que I’augmentation du débit d’oxygene fait
augmenter le taux de décoloration et par conséquent 1’augmentation de la concentration
d’ozone. Cela est di a [’élévation du nombre de molécules d’oxygeéne soumises a la
décharge électrique.

L’augmentation du débit d’oxygene au dela de 3 L/min permet d’accroitre la vitesse
des molécules d’oxygene, donc un faible temps de séjour en contact de la surface de
décharge. Cela va engendrer que certaines molécules d’oxygéne ne sont pas soumises aux
micros-décharge, et par consequent une diminution de la concentration d’ozone
(augmentation de plus en plus de molécules d’oxygene par rapport aux molécules d’ozone).

Nous pouvons aussi constater qu’en diminuant I’intervalle du passage de gaz, en allant
du généerateur DBDS1 vers DBDS4, le taux de décoloration augmente par I’approche des
molécules d’oxygene a la surface intérieure de la barriere di¢lectrique qui est plus proche a la
zone de décharge, chose qui conduit a plus de réactions entre I’oxygene et le plasma, donc un

plus d’ozone qui se produit. [6]

Page 60



CHAPITRE- 3  Optimisation des paramétres du générateur d’ozone a DBD surfacique

3.3.3. Influence de la longueur d’électrode

En analysant les résultats précédents, on constate bien la supériorité des générateurs
DBDS3 et DBDS4 en termes de concentration d’ozone. Dans cette partie, nous optons pour
I’analyse I’influence de la longueur d’électrode sur la quantité d’ozone produite dans les
réacteurs DBDS3 et DBDS4.

Les résultats représentés dans la figure 3.5 sont obtenus en faisant varier la longueur

de I’¢lectrode avec une tension fixe qui vaut 6kV et un débit d’oxygene constant 5L/min
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Figure 3.5. Variation du taux de décoloration en fonction de la longueur de | ’é/ectrode
(V=6 kV, Qo2=5 L.min).

Nous pourrons dire que la concentration d’ozone augmente quasi-linéairement avec la
longueur, chose qui est due a I’augmentation de la surface de décharge.
3.3.4. Mesure de la puissance consommeée

Dans cette partie, nous allons procéder a la caractérisation électrique de la décharge a
barriere diélectrique de surface (DBDs), autrement dit étudier les caractéristiques électriques
de la DBD (courant de décharge et puissance).

La figure 3.6 montre le montage électrique pour la mesure de courant de la décharge
dans la DBD ainsi que la tension dans le réacteur. Une résistance R égale & 100 Q, connectée

en série avec le réacteur DBD, sert a mesurer le courant de décharge.
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Figure 3.6. Dispositif expérimental de mesure de puissance

Le calcul de la puissance consommeée est fait de la méme facon que celle citée dans le
chapitre précédent en calculant le produit sur 25000 points entre le courant et la tension, par
la fonction math disponible sur I’oscilloscope numérique utilisé dans notre dispositif
expérimental.

La figure 3.7 montre la puissance moyenne consommée par les deux réacteurs a DBD
surfacique DBDS3 et DBDS4.
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Figure 3.7. Puissance consommée pour les réacteurs DBDS3 et DBDS4
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Les résultats obtenus en termes de consommation de puissance des réacteurs d’ozone
DBDS3 et DBDS4 soulignent une évolution linéaire de la puissance en fonction de la
tension. En outre le générateur DBDS3 consomme pres de 45% en plus de puissance en

comparaison avec le réacteur DBDSA4.

3.4. Optimisation du générateur d’ozone 3 DBDS4

Les résultats trouvés précédemment montrent I’avantage de 1’utilisation du générateur
DBDS4 a diametre réduit qui présente une meilleure efficacité énergétique, autrement dit
plus d’ozone produit avec une consommation d’énergie réduite. Cela nous conduit a une
optimisation des paramétres géomeétriques et électriques de ce générateur, a savoir la tension
appliquée et le deébit d’oxygéne ainsi que la longueur d’électrode afin d’augmenter son
rendement énergeétique, en utilisant la méthode des plans d’expériences.

Nous présenterons les principes de base de la modélisation expérimentale avec le
logiciel MODDE 5. 0 [56-57] que nous avons utilisé pour optimiser 1’efficacité du procédé
de génération d’ozone.

3.4.1 Rappels sur la méthode des plans d’expériences
3.4.1.1 Concepts fondamentaux : réponses, facteurs effets, interactions:

Les scientifiques sont souvent amenés a comprendre comment réagit un systéme en
fonction des facteurs susceptibles de le modifier. Pour visualiser cette évolution, il mesure
une réponse et essaye ensuite d'établir des relations de cause a effet entre les réponses et les
facteurs. (figure 3.8). [58-60]

Facteurs non contrélables

S S N S |

T —>
Entrées Réponses
—> Systéeme —>

[

Facteurs contrélables

Figure 3.8. Environnement du systeme

Parmi les facteurs on distinguera:
* les facteurs contrdlables qui dépendent directement du choix du technicien (pression,

température, matériau ...)
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* les facteurs non contrdlables qui varient indépendamment du choix du technicien
(conditions climatiques, environnement d'utilisation...).

Un facteur est une grandeur le plus souvent mesurable, la réponse est la grandeur
mesurée a chaque essai; le plan vise a déterminer quels facteurs I'influencent ou quelle est
son évolution en fonction de ceux-ci.

Une notion importante est celle d'interaction entre deux facteurs d'entrée. On parle
d'interaction entre deux facteurs A et B quand I'effet du facteur A sur la réponse va dépendre
de la valeur du facteur B.

Les phénomenes étudiés sont mis sous la forme mathématique suivante :

Y = f(Uy) (3.1)
Ou Y, la réponse a laquelle s’intéresse 1’expérimentateur,
Uij, les facteurs qui influencent un phénomeéne.
f est une fonction mathématique qui prédit les variations de la réponse selon les différentes
valeurs données aux Ujj : en principe il s’agit d’un polyndme du premier ou deuxi¢me degré
dans le cas des plans d’expériences.

Lorsque I’on étudie un facteur Uj;, on définit toujours, en fonction des besoins de
I’étude, une valeur inférieure et une valeur supérieure. Les variations du facteur sont donc
limitées par deux bornes qui sont appelées niveau bas et niveau haut. On désigne le niveau bas

(codé -1) par le signe (-) et le niveau haut (codé +1) par le signe (+).

3.4.1.2 Etapes d'une étude par plans d'expériences
a/ Détermination de la réponse et des facteurs d'étude
L'étude doit avant tout avoir un but précis: minimiser un co(t de fabrication, chercher
les parametres influents :
e Choix de la réponse la plus judicieuse
e Moyens de mesure adaptés
e Facteurs potentiellement influents
e Choix du domaine d'étude de ces facteurs
e Eventuelles interactions a rechercher
b/ Choix d'un modéle
Les plans d'expériences dits factoriels utilisent tous le modele mathématique suivant
qui relient la réponse y aux facteurs x. Ce modéle théorique est postulé a priori. 1l s'agit d'un

modele polynomial.

y =4, +Zai X, +Zaij X X; +ZaijI XXX+t Zaijmkxixj WX (3.2)
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Ou:

e yest la réponse ou la grandeur d'intérét. Elle est mesurée au cours de I'expérimentation et
elle est obtenue avec une précision donnée.

e Xi représente le niveau attribué au facteur i par I'expérimentateur pour réaliser un essai.
Cette valeur est parfaitement connue. On suppose méme que ce niveau est déterminé sans
erreur (hypothése classique de la régression).

e ao, ai, aij, a2 sont les coefficients du modeéle mathématique adopté a priori. Ils ne sont pas
connus et doivent étre calculés a partir des résultats des expériences.

L'intérét de modéliser la réponse par un polynéme est de pouvoir calculer ensuite toutes
les réponses du domaine d'étude sans étre obligé de faire les expériences. Ce modeéle est
appelé "modele postulé" ou "modele a priori" [58].
¢/ Choix des expériences a réaliser

La méthode des plans d'expérience peut étre sommairement comparée a la méthodologie
traditionnelle dite de "variation facteur par facteur"

Pour étudier l'influence de deux facteurs sur une réponse, on peut adopter deux
stratégies expérimentales pour la conception des essais.

Selon la méthode traditionnelle, on bloque le facteur A au centre du domaine de
variation et on fait varier le facteur B aux deux extrémités de son domaine: on obtient les
mesures Mj et M,. Avec le facteur A on réalise la méme opération pour obtenir les points M3
et My. Dans cette méthode, I'effet de B sera mesuré a partir des mesures M; et M et celui de
A a partir des mesures M3 et My. Donc pour chaque facteur la moitié des mesures seulement
est utilisée pour rendre compte d'un effet.

La méthode des plans d'expériences consistera a réaliser 4 essais aux extrémités du
domaine expérimental. L'effet de A apparait comme la différence entre la moyenne
(Y2+Y,4)/2 et la moyenne (Y1+Y3)/2. Le méme raisonnement s'applique pour l'effet de B.

d/ Réalisation des essais

Un soin tout particulier doit étre apporté a I'exécution des essais. Si on ne réalise pas
personnellement les essais, il faut notamment vérifier que les facteurs contrdlables mais non
étudiés soient bien fixés a des valeurs précises.

e/ Interprétation des résultats des essais

Comme premiere approche, le plan d'expérience peut étre concu comme un moyen de

savoir quels sont les facteurs ou les interactions qui ont une influence statistiquement

significative sur la réponse étudiée.
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3.4.1.3 Variables codées
Pour pouvoir comparer entre eux les "poids" des parameétres, on préfere ne pas utiliser les
valeurs des variables naturelles U;; qui dépendent des unités utilisees. Pour surmonter cette
difficulté, on utilise les valeurs des variables codees Xj; dont I’origine correspond au centre
du domaine expérimental. Les valeurs des variables codées sont définies de la maniére
suivante :
Xij = (Uij -Uoj) / AUj (3. 3)

Avec Xij : valeur de la variable codée j pour I’expérience i ;
Uj; : valeur de la variable naturelle j a ’expérience 1 ;
Uy : valeur de la variable naturelle au centre du domaine ;
AUj : pas de variation de la variable naturelle j (moiti¢ de I’écart entre la valeur maximum et
la valeur minimum de la variable).
Trouver des modéles mathématiques de bonne qualité avec un minimum d'efforts dépend de
la facon dont les intervalles des facteurs sont sélectionnés. Cette méthode peut étre utilisée
comme suit :

e Sélection des facteurs les plus intéressants et influents.

e Détermination des valeurs maximales, minimales et centrales de chaque facteur.

e Réalisation d'une matrice d'expériences avec tous les états possibles et les réponses

correspondantes.

3.4.14. Principaux avantages des plans d’expériences :
Les principaux avantages de cette méthode sont:

e Diminution du nombre d’essais;

e Possibilité d’étudier un grand nombre de facteurs;

e Détection des interactions entre facteurs;

e Modélisation des réponses étudiées;

e Précision optimum des résultats.

La méthode des plans d’expériences permet une interprétation rapide en fournissant un

modele expérimental précis du systeme étudié.

3.4.2 Plan composite centré

Le plan composite centré (Central Composite Design) fait partie des plans d’expériences
pour I’étude des surfaces de réponses. Leur usage est particulierement destiné aux problémes
d’optimisation, quand la stratégie expérimentale conduit a construire et interpréter un modele

empirique, pour la recherche d’une solution dans le domaine expérimental.
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La premiere partie de 1’étude est un plan factoriel complet ou fractionnaire complétée
par des points au centre pour vérifier la validité du modéle du premier degré [59]. Si les tests
de validation sont positifs I’étude s’achéve le plus souvent, mais s’ils sont négatifs on
entreprend des essais supplémentaires pour établir un modele du second degré.

La seconde partie consiste a I’étude des essais supplémentaires, ces nouveaux essais
sont représentés par des points d’expériences situés sur les axes de coordonnées et par de
nouveaux points centraux. Les points situés sur les axes de coordonnées sont appelés les
points en étoile (figure 3.9).

Les plans composites présentent donc trois parties :

- Plan factoriel : ¢’est un plan factoriel complet ou fractionnaire a deux niveaux par facteurs :
les points expérimentaux sont aux sommets du domaine cubique d’étude.
- Plan en étoile : les points du plan en étoile sont sur les axes et ils sont en général tous situés

a la méme distance du centre du domaine d’étude.

Q [L/min]

v [kv]

Figure 3.9. Disposition des expériences dans un plan composite centre.

- Points expérimentaux situés au centre du domaine d’étude et cela aussi bien pour les plans
factoriels que pour les plans en étoile (composite).

Le nombre total d’essais n a réaliser est la somme :

- Essais du plan factoriel, soit n¢;

- Essais du plan en étoile, soit n, ;

- Essais au centre, soit ng

Le nombre n des essais d’un plan composites est donné par la relation suivante :
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n=ng+ng+ng (3.4)

Lorsque le domaine expérimental est défini a partir des variations de k facteurs, le
nombre de traitement expérimentaux proposées par un plan composite centré est donc égal a :
n=2F+2k+n, (3.5)

Avec :

- 2<: nombre d’essais correspondant au plan factoriel.
- 2k : nombre d’essais du plan en étoile.

- no : nombre d’essais au centre.

L’intérét des plans composites réside dans le fait qu’ils prennent facilement la suite d’un
premier plan factoriel dont les résultats sont inexplicables par un modéle du premier degre. Il
suffit d’effectuer les expériences correspondantes aux points en étoile et de faire les calculs
sur ’ensemble de toutes les expériences. Les plans composites sont parfaitement adaptés a

I’acquisition progressive des résultats.

3.4.3. Qualité du modele
a. Qualité descriptive du modele

Appelé la qualité de I'ajustement, traduit la contribution du modéle dans la restitution de
la variation de la réponse observée. Par définition, le coefficient de détermination appartient a

I’intervalle suivant :

0<R2<1 (3.6)
Ou 1 indique un modele parfait et 0 indique aucun modele.
b. Qualité prédictive du modeéle :
Le modele obtenu peut servir a prédire la valeur de la réponse non encore réalisés.
Cette approche est tres courante dans un probléme d’optimisation. Au méme titre que 1’on a

défini précédemment la qualité descriptive d’un modele a partir du coefficient de
détermination, il est possible de définir maintenant la qualité prédictiveQ2 .Par définition, le
coefficient Q2 appartient & I’intervalle suivant :

~0<Q2<1 (3.7)
Plus la valeur du coefficient Q2 est proche de 1, plus la qualité prédictive du modeéle est

importante. Les deux parameétres doivent étre élevés, et de préférence non séparés par plus de
0,2a0,3.

Page 68



CHAPITRE- 3  Optimisation des paramétres du générateur d’ozone a DBD surfacique

3.4.4. Logiciel MODDE 5.0

Parmi les logiciels utilisés on cite MODDE de la société Umetrics, qui est spécialisé
dans la construction et I’analyse de plans d’expériences. Il permet de batir et d’analyser des
plan de criblage, en surface de réponse, Taguchi, de mélanges, D-optimaux, des plans multi
variés « Onion Designs » ainsi que des plans comportant a la fois des composants et des
facteurs de procédés. Pour estimer les modeéles, il utilise soit la méthode des moindres carrés
usuelle (MLR) soit la méthode des moindres carrés partiels (PLS). Cela permet notamment
d’ajuster un modele reliant les variations de toutes les réponses aux facteurs en prenant en
compte la structure de covariances.

Nous avons utilisé ce logiciel sous Windows pour la création et I'évaluation de modeles
expérimentaux. Le programme aide l'utilisateur a I'interprétation des résultats et la prévision
des réponses. Il calcule les coefficients du modéle mathématique et identifie les meilleures

adaptations des facteurs permettant d'optimiser le processus. [60]

3.4.5. Résultats et Discussion
3.4.5.1. Expériences de criblage

Dans cette deuxiéme partie, les expériences ont été réalisées en prenant en compte les
trois parameétres affectant la variation du taux de décoloration a savoir, la longueur
d'électrode L (en mm), la tension appliquée V (en kV) et le débit d'oxygéne Q (en L/min).
Les limites de variation de ces trois facteurs ont été définis par des expériences préliminaires
de type «un facteur a la fois».
e Expérience 1. Tension variable V (3-6) kV, pour une longueur des électrodes constante L
=225 mm et un débit Q fixe égale a 5L/min. (figure 3.3)
e Expérience 2. Débit d’oxygene variable Q (1-5) L/min, pour une longueur des électrodes
constante L = 225 mm et une tension égale & 6kV (figure 3.4)
e Expérience 3. Tension constante V=6 kV, débit constant Q=5 L/min en variant la
longueur de 120 a 200 mm. (figure 3.5)
3.4.5.2. Identification du point optimal

L'identification des valeurs optimales de dimensions ont été déterminées en utilisant un
plan double composite a faces centrées (CCF) avec 3 facteurs; Il se compose de 8
experiences situées au sommet du cube (points carrés A, B ... H), 6 expériences situés dans les
centres des faces du cube (points ronds a, b ... f) et 3 expériences identiques dans le point
central M (point étoile). Ainsi, un plan d’expériences CCF avec 3 facteurs comprend (2x17)

experiences (figure 3.9). Il faut noter que chaque essai est répété deux fois afin de calculer la
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valeur moyenne. Les deux niveaux "max" et "min" sont les limites établies dans la section

précédente pour chacune des trois variables (Lmin, Lmax), (Qmin» Qmax) €t (Vmin, Vimax)-

Les coordonnées du point central (L, Ve, et Qc) étant calculées comme suit:

Lc = (Lmin + Lmax)/z = (12 + 20)/2=16cm (3.8)
4 + 6
Ve = (Vmin + Vmax)/z = > =5klV (3.9
2+ 4 .
Qc = (Qmin + Qmax)/z = 2 = 3L/ min (3' 10)

Les résultats des expériences sont donnés dans le tableau 3.1. En plus du taux de
décoloration (%), la puissance consommeée P(W) a été également considérée comme une

réponse significative.

Tableau 3.1. Résultats du plan expérimental CCF

Longueur d’électrode Tension d’(l)zciftjgiéne ,Taux de PuissanC(’a
V (KV) décoloration consommee
L (mm) Q (I/min) (%6) W)
160 4 2 64,8 30,12
200 4 2 69,23 41,40
160 6 2 74,3 43,49
200 6 2 77,73 56,83
160 4 4 64,16 30,12
200 4 4 78,28 41,47
160 6 4 73 43,42
200 6 4 82,81 56,93
160 5 3 70 38,17
200 5 3 77,86 48,63
180 4 3 77,1 31,2
180 6 3 85,94 53,22
180 5 2 66,39 41,98
180 5 4 70,91 41,98
180 5 3 77,1 41,98
180 5 3 74,38 41,98
180 5 3 74,5 41,98
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Les modeles mathématiques du taux de décoloration 7 et la puissance consommée par le
réacteur surfacique d’ozone DBDS4, en négligeant les effets non significatifs, proposés par
MODDE 5.0 sont montrés par les équations suivantes :
t=17528+3,49L* +3,75U" +1,67Q" + 5,49U*? — 7,52Q*2 + 1,64L'Q* (3.11)
P=242+6,11L" +7,75U* + 2,03.10°7Q"* + 0,80U*%2 — 0,25Q*? + 1,67.107°L*Q"
(3.12)

Comme les critéres statistiques de validation sont proches de I'unité, R* = 0,953 et Q* =
0,807 pour le taux de décoloration et R* = 0,984 et Q? = 0,946 pour la puissance P, les deux
modeles ont été validés et ont été utilisés pour optimiser les facteurs d’entrée afin de trouver
un meilleur rendement énergétique.

L’influence des différents facteurs sur les deux réponses sont données par la figure 3.10

R?=0,953; Q*= 0,807

(@)
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R?=0,984 ; Q= 0,946

U*u
g
L*0

(b)
Figure 3.10. Coefficients des modeles obtenus
a) Taux de décoloration et b) Puissance consommée

Selon les résultats obtenus par MODDE 5.0, nous pouvons constater que les effets de
la tension, du débit et de la longueur d’électrode sont significatifs pour le taux de
décoloration (figure 3.10 a). Par contre, seuls les facteurs tension et longueur influent sur la
puissance consommée (figure3.10 b).

Les deux histogrammes montrent que le taux de décoloration augmente avec les trois
facteurs a savoir la tension, le débit d’oxygeéne ainsi que la longueur.

Concernant la puissance consommeée, elle est proportionnelle a la tension et la longueur
d’¢électrode.

D’un autre coté, les résultats obtenus a partir des modeles mathématiques indiquent une

interaction significative entre la longueur L et le débit Q pour le taux de décoloration.

Les tracés de contours obtenus avec MODDE 5.0 sont représentés a la figure 3.11. Ces
courbes illustrent que le taux de décoloration est tres influencé par les facteurs tension et

longueur.
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On peut conclure aussi que 1’augmentation de la longueur est accompagnée par une
Iégere élévation du taux de décoloration, contrairement & la puissance qui subit une grande
augmentation.

Taux

tension

120 1585 170 175 180 158% 190 195 200

Longueur (@)

Puissance

tension

1685 173 175 180 1855 190 19% 200
Longueur (b)

Figure 3.11. Contours iso-réponses
a) Taux de décoloration et b) Puissance consommée.
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Le logiciel utilisé offre la possibilité de trouver les valeurs optimales des facteurs pour
avoir un meilleur taux de décoloration avec une faible puissance consommeée.

Selon ce modele, I'optimum du processus, en maximisant le taux de décoloration est
obtenue pour V = 6 kV, L = 200 mm et Q = 3.4 L/min, correspondant a un taux de

décoloration de 87.80 % et une puissance consommée de 57.04 W (figure 3.12.a).

Toutefois, si la consommation d'énergie est considérée comme une réponse plus
importante que le taux de décoloration, l'optimiseur bascule vers un autre point de
fonctionnement en minimisant la puissance consommee qui a pour facteurs d’entrée V = 4
kV, L =160 mm et Q = 4 L/min, pour ce point, on obtient t = 65,87 % et P =29,10 W
(figure3.12.b).

Selon ces résultats, en réduisant la longueur du générateur d'ozone par plus de 40mm
(de 200 mm a 160 mm) le taux de décoloration diminue de moins de 25 %, pour une

diminution de la puissance consommée d’environ -50%.

Les résultats obtenus prouvent qu'il n'est pas recommandé d'utiliser des tubes d’ozone

de grande longueur et il est plus approprié d'utiliser plusieurs générateurs de longueur plus

courte.
F?.espl:unse| Criteria |Weight| Min | Target | Max |

1 [ Taux Maximizeg « 1|(83,4472 | 85,3017

2 Puissan{:elExclude "'l

Iteration: {5001 Iteration slider: |

1 2 3 4 | 5 | &6 T | 8

Taux  Puissance T/P iter log(D)

1 zoo| 4,0098  3,2066 | 80,6611 41,6472 1,9675 5000 0, 7967

2 200 4| 3,2236 80,7331 41,5848 1,9716 5001 | 0, 7831

4 200 & 3,6 87,1515 57,0079 1,472 0 -10

& | 199,996 & 3,2838 88,2036 57,0774 1,492% 464 -10

B 200 & 3,6 87,1515 57,0079 1,472 0 -10

7 | 194,403 & 3,268 87,1161 55,3689 1,5391 470 -10

8 88 & 3|83,7725| 53,4287| 1,5936 328 -10
(@)
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Hesponse | Criteria | Weight Min Target Mazx
1 | Taux Exclude | -
2 | Puissance |Minimize ~| 1 27,7202 | 30,494
Iteration: (2000 Iteration glider; |
1 2 3 4 | s | 6 | 7 | 8
Taux  Puissance T/P iter log(D)

29,1071 -0,&802

2 | 160,036 29,2122 2,2494 1936 -0,5386
3 | 160,618 4,0003 2| 65,8849 29,2983 2,2002 2052 -0,4899
4 160 a 3,8 68,5824 29,1989 2,2161| 4049 -0,5464
5 | 160,001 4,0001| 2,4961 71,4545 29,2976 2,2943 5000 -0,4903
E 160 4 2| 65,8296 29,1071 2,2069 1547 -0,602
7 160 4 4| 65,8791 29,1071 2,1646 1547 -0,602
8 160 4| 3,9944 65,9635 29,1192 1854 -0, 6001

(b)

Figure .3.12. Résultats du programme d'optimisation de MODDE 5.0, (a) maximisation de la
concentration d’ozone, (b) minimisation de la puissance consommeée.

3-5. Décoloration des eaux par le générateur d’ozone optimisé

Pour tester I’efficacité du générateur a dimension optimale, une partie expérimentale
regroupant un ensemble d’expériences de décoloration d’eau est mise en place, en effectuant
des mesure de taux décoloration a I’aide d’un Spectrophotométre UV de I’eau avant et
apres traitement.

Toutes les expériences ont été faites dans les mémes conditions de température et

d’humidité, en utilisant 10 litres d’eau de robinet circulant dans un circuit fermé.

Trois manipulations ont été effectuées pour analyser la décoloration d’eau colorée

contaminée par différents colorants :

» Eau contaminée par un colorant alimentaire ;
» Eau contaminée par un colorant textile ;

> Eau usée de ’unité de textile.

3.5.1. Traitement de I’eau contaminée par colorant alimentaire

Nous avons essayé le procéde d’ozonation sur 10 L d’un mélange d’eau de robinet
avec un colorant alimentaire. Nous mettons le procédé en marche et prélevons un échantillon
de I’eau avant le traitement ensuite, apres des intervalles de 2 min de traitement. Les

résultats obtenus sont présentés dans la figure 3.13.
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Avant traitement apreés 2mn apres 4mn apreés 6mn apreés 8mn aprés 10mn

Figure 3.13 .Décoloration d’une eau infectée par un colorant alimentaire.

Les résultats sont tres visibles lorsqu’on met c6té-a-coté les échantillons, en remarquant
une décoloration visible de 1’eau apres la deuxiéme minute, ainsi qu’une disparition totale de

la couleur aprés 10 mn de traitement.

3.5.2. Traitement de I’eau contaminée par un colorant textile

Dans ce qui suit, on a opté pour I’utilisation du générateur d’ozone pour un traitement
de la méme eau mais contaminée par un colorant industriel textile de type : Rouge Erionyl
RS, en gardant le méme volume de 10 L. Nous mettons le procédé en marche et prélevons un
échantillon de I’eau avant le traitement, et aprés une durée de 15-30- 45 mn et 1h

respectivement. (figure3.14)

68.64%

Avant traitement 15mn 30mn 45mn 1h

Figure 3.14. Décoloration d 'une eau infectée par un seul colorant textile.

Les résultats de traitement montrent que ce procédé est bien efficace, 1’eau est assez
claire par rapport a son état initial et la couleur a presque totalement disparu.

3.5.3. Traitement de ’eau issue de I’industrie textile

Du moment que 1’0zone est employé aussi pour le traitement des eaux colorées ayant
un seuil de pollution élevé, dans cette expérience nous allons montrer que le traitement de

I’eau par 1’ozone peut étre appliqué dans les stations d’épuration des eaux usées industrielles.
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Nous avons traité¢ un échantillon de 10L d’eau colorée issue d’une unité textile et
qui comprend plusieurs couleurs a la fois. Les résultats de la décoloration sont montrés dans

la figure 3.15.

54,25 %

Avant traitement 15mn 30mn 45mn 1h

Figure 3.15. Décoloration d’une eau infectée par un seul colorant de textile.

3.6 Conclusion :

A partir des expériences réalisées, il est recommandé d’utiliser des réacteurs a DBD
surfacique a diamétre et longueur d’électrode réduits et avec un intervalle de circulation du
gaz assez petit pour avoir des résultats satisfaisants en termes de génération d'ozone ainsi
qu’une réduction de la puissance consommeée.

Les résultats trouvés montrent que la décoloration des eaux par 1’ozone est une
technique intéressante pour permettre la réutilisation de I’eau traitée pour le lavage,
I'irrigation ou la lutte contre les incendies. Ces résultats désignent que le degré élevé de
pollution et de contamination de 1’eau (couleur) nécessite un temps de contact adéquat qui
doit étre assuré afin que les réactions chimiques soient complétes c'est-a-dire une durée de
traitement plus satisfaisante.

La conception d’un nouveau générateur hybride utilisant une décharge mixte

(surfacique- volumique) pour le traitement des eaux fera 1’objet du chapitre suivant.
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CHAPITRE-4 Développement et étude d'un générateur d'ozone hybride a DBD mixte
(surfacique-volumique)

DEVELOPPEMENT ET ETUDE D'UN GENERATEUR
D’0OZONE HYBRIDE A DBD MIXTE (SURFACIQUE-
VOLUMIQUE)

4.1. Introduction

L'ozone (Os) est un germicide oxydant puissant et efficace. 1l possede un potentiel de
désinfection beaucoup plus élevé que le chlore et d'autres désinfectants, ainsi, il est largement
utilisé dans la desinfection de l'air et de I'eau, des produits chimiques et certaines applications
pharmaceutiques [61-63].

Les décharges a barriere diélectrique (DBD) sont considérées comme décharges
silencieuse qui sont largement utilisées pour la production d'ozone et dans plusieurs autres
applications telles que le traitement de surfaces, lampes a DBD et dans le domaine
biomédicale [64-67].

Il existe deux configurations différentes de réacteurs a DBD: décharge volumique [68-73]
et surfacique [74-81]. Actuellement, la plupart des générateurs d'ozone qui sont utilisés dans
I'industrie pour traitement des eaux sont a DBD volumique, tandis que les générateurs d'ozone
a DBD surfacique sont rarement exploités.

En plus générateurs d'ozone a DBD volumique et surfacique, les modéles hybrides dans
lesquels les deux types de décharges se produisent simultanément sont développés et analysés
dans le présent chapitre.

Par exemple, Nomoto et al. (1995) ont proposé un modeéle de générateur hybride avec
une spirale électrode reliée a la haute tension avec une fréquence d'alimentation industrielle
(60 Hz) [75].

Dans cette partie de la thése, nous optons pour une analyse expérimentale comparative
entre un nouveau geénérateur d'ozone hybride a décharge électrigue mixte (surfacique-

volumique) et les générateurs cités dans les chapitres précédents (volumique et surfacique).
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4.2. Structure et dimensions des différents modeéles des générateurs d’ozone
4.2.1. Générateur d’ozone a DBD volumique

Cette géométrie est représentée dans le chapitre 2 (section 2.2.1) avec un intervalle de
décharge légerement inférieur @ 1 mm généralement utilisé pour ce type de décharge,
I’électrode interne reliée a la haute tension est en adhésif aluminium d’une longueur de 130
mm. L’¢lectrode de masse est un cylindre en acier inoxydable d’une longueur de 200 mm et un
diamétre intérieur de 28 mm. La barriére diélectrique est un cylindre en verre avec une
longueur de 200mm et un diametre intérieur de 23 mm. Dans ce type de réacteur la décharge
s’effectue au niveau de I’intervalle qui sépare 1’¢lectrode de masse et la barriere diélectrique.
4.2.2. Générateur d’ozone a DBD surfacique :

Dans la conception de ce type de réacteur, on utilise la méme barriére diélectrique
utilisée précédemment ou 1’electrode de masse est le méme adhésif aluminium utilisé pour le
réacteur volumique collée sur la surface extérieure de la barriére. L’électrode haute tension est
un grillage cylindrique en acier inoxydable d’une épaisseur de 0,75 mm et une surface de
1mm? de la maille élémentaire. Cette derniére doit étre en contact avec la surface interne du
tube en verre .Dans ce type de générateur la décharge, s’effectue au niveau de la surface du
grillage.

4.2.3. Générateur d’ozone a DBD mixte surfacique- volumique (hybride) :

Le réacteur hybride est similaire du générateur volumique dont 1’adhésif aluminium est
remplacé par le méme grillage utilisé dans la configuration en surface (figure 4.1).

Dans cette geométrie, comme son nom indique, les décharges surfaciques et volumiques
sont générées simultanément. La premiéere est au niveau de la surface de 1’¢lectrode haute
tension ainsi que la deuxiéme qui s’effectue dans I’intervalle de décharge.

Ce type est mené de quatre ouvertures, deux pour chaque type de décharge pour la

canalisation du gaz.
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Entrée eau

Sortie eau
Entrée O2 | ‘ Sortie 03
i

Figure 4.1. Schéma descriptif du réacteur d’ozone a DBD hybride (DBDH)

1- Zones de décharge, 2- Electrode haute tension, 3- Barriére diélectrique, 4- Electrode de

masse, 5-Plasma, 6-circuit de refroidissement.

Le générateur d’ozone de configuration hybride comporte cinq possibilités pour la

circulation du gaz (figure 4.2) :

e DBDH-S: la totalité du gaz circule seulement dans le tube en verre via la décharge en
surface (figure 4.2a).

e DBDH-V: la totalité du gaz circule seulement dans I’intervalle entre la face extérieure
de la barriere et la partie intérieure de 1’électrode de masse a travers la décharge
silencieuse (figure 4.2b).

e DBDH-S//V : le gaz traverse simultanément les deux types de décharge en parallele
(figure 4.2c).

e DBDH-SV : le gaz est injecté dans le tube afin de rencontrer la décharge en surface,
ensuite, il sera réinjecté dans I’intervalle de décharge volumique (figure 4.2d).

e DBDH-VS: le gaz traverse en premier lieu la décharge volumique puis surfacique en

deuxieme étape (figure 4.2.e).

Entrée eau —l Sortie eau

]
bﬁ

(@)

Entrée O2
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Entrée 02—’—1?, l—i>T Sortie 03

| TS

(b)

Sortie eau
Entrée O2 | Sortie O3

Entrée eau

Sortie O3

e
[ rts | |
| = |

L

Entrée 02 —3

(d)

e
= }_

Entrée eau

Entrée O2

Sortie 03 €—

| TS

(e)

Figure 4.2. Différentes configurations de la circulation du gaz dans I’ozoniseur hybride.
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4.3. Etude des caracteéristiques électriques des différents réacteurs d’ozone :

Dans cette section nous nous intéresserons a 1’étude du comportement électrique des
générateurs d’ozone qui consiste a visualiser le courant de décharge ainsi que la mesure de la
puissance électrique consommeée.

4.3.1. Moyens expérimentaux et techniques de mesure
Le schéma global du dispositif de caractérisation électrique que nous avons utilisé est

illustré sur la figure 4.3.

Sonde haute tension

<

Générateur d’ozone

Transformateur HT/HF| ; i

Capteur de courant HF
Autotransformateur BT

Figure 4.3. Schéma du dispositif expérimental utilisé pour la caractérisation électrique.

Un autotransformateur BT ajustable alimente un transformateur HT/HF pour délivrer un
voltage de 0 a 7kV avec une fréquence de résonance qui varie entre 50 Hz et 50 kHz, qui
devrait appliquée aux bornes du générateur.

Cette haute tension est mesurée via une sonde haute tension (TEKTRONIX P6015A,
1000 :1), le courant de décharge est mesuré a travers un capteur de courant a effet hall d’une
bande passante de 10MHz (Pearson Current Monitor Model 410). Ces deux signaux sont
visualisés via un pico scope numérique (Picoscope 3204B-AV700/155) avec deux ports USB

reliés a un ordinateur.

L’acquisition des signaux associés aux grandeurs é€lectriques étudiées a permis d’obtenir
les différentes formes d’onde correspondantes. Ainsi nous avons pu relever les formes d’ondes

typiques de la tension appliquée et du courant de décharge.
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Les formes d’ondes du courant et de la tension sont enregistrées sur plusieurs périodes
avec un total de 100000 points. Les formes d’onde de tension sont enregistrées sur la voie 1 du
picoscope tandis que celles du courant sont acquises sur la voie 2.

Les diagrammes de tension et de courant pour les trois réacteurs d’ozone cités ci- dessus

sont illustres dans la figure 4.4

Tension appliquée (kV)
Courant de décharge (mA)

o -1 10 1s 20 25 30 35 a0
Temps (4s)
(DBDS)

Tension appliquée (k)
Courant de décharge (mA)

] 5 i0 i5 20 25 30 35 40
Temps (Hs)

(DBDV)
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Tension appliquée (kV)
Courant de décharge (mA)

a 5 10 15 20 25 30 35 40
Temps (ds)

Figure 4.4. Caractéristique du courant de décharge et de la tension pour les trois

générateurs d’ozone.

En analysant les trois diagrammes des courants, nous constatons que les courants de
décharge sont similaires pour les réacteurs d’ozone a DBD volumique et hybride dans leurs

formes et leurs valeurs d’amplitudes avec une légere supériorité pour le réacteur a décharge
hybride.

Par contre la densité des microdécharges dans la géométrie surfacique est supérieure aux
deux autres configurations avec une amplitude réduite.

Le tableau 4.1 illustre ’analyse du courant de décharge pour les trois configurations des

réacteurs d’ozone pour la méme tension appliquée.

Tableau 4.1 Valeurs des pics des courants de décharge pour différents réacteurs d’ozone

DBDS DBDV DBDH
Positive Négative Positive Négative Positive Négative
Pic de
courant 80 125 200 300 250 300
(mA)

4.3.2. Calcul de la puissance électrique consommeée
Il existe deux fagons de calculer la puissance consommeée par la décharge. La premiere
est la méthode du produit instantané décrite ci-dessous, tandis que la deuxiéme est la méthode

de Lissajous qui permet de déterminer la puissance consommée a partir de la caractéristique
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charge-tension du circuit. Des études ont montré que ces deux méthodes donnent des résultats
assez similaires. [13]
La puissance est calculée en faisant le produit de la tension appliquée par le courant de

décharge. Il s’agit d’une valeur moyenne donnée par la relation ci-apres :

P=— TV 1mde (4.1)

Avec,

P : puissance moyenne consommeée par le réacteur (W)
T : période du signal (s)

V(1) : tension appliquée au genérateur (V)

I(t) : courant de décharge (A)

n : nombre de périodes entieres du signal.

Cette méthode consiste a enregistrer plusieurs périodes du courant et de la tension avec
une acquisition mémoire du picoscope qui vaut 100000 points/voie.

Aprés avoir multiplié chaque entité par les coefficients adéquats (1000 pour la sonde de
tension et 10 pour le capteur de courant), on réalise le produit. On effectue la moyenne
statistique du résultat obtenu, ce qui nous donne la valeur de la puissance moyenne.

Une deuxiéme méthode peut étre utilisée pour évaluer la puissance consommée qui
consiste & placer une capacité en série d’une valeur de 22 nF avec le générateur d’ozone et
visualiser les caractéristique tension- charge (courbe de Lissajous).

L’¢énergie consommée dans une période  est évaluée en calculant 1’air du

parallélogramme par 1’équation suivante :
1 T 1 T
W=—["V(©).CdVe = — [ V(1).dq(t) =§V.C.dVc = $V.dg (4.2)

Avec :
T : période de la tension appliquée (S).
g: la charge transmise par le réacteur (C).
V¢ : tension aux bornes de la capacitance (V).
La puissance consommeée par le réacteur se calcule en multipliant 1’énergie appropriée par la
fréquence de résonance du systéme transformateur générateur d’ozone.
P=W.f 4.3)
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Ou f est la frequence du signal appliqué (Hz)

La figure 4.5 illustre les courbes de Lissajous pour différents générateurs d’ozone sous
une tension maximale de 6 kV. En calculant I’air des trois courbes, on peut déduire que
I’énergie consommée pendant une période est de 0,755 mJ pour la configuration surfacique et
0,797 mJ pour le réacteur a DBD volumique 0,848 mJ pour le réacteur hybride. En multipliant
ces valeurs d’énergie par la fréquence appropriée, la puissance consommée égale a 37.79 W,
39.85 W et 4244 W pour les trois configurations surfacique, volumique et hybride

respectivement.

800
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400 -.
200 -.
o
-200 -.
-400 -
-600 -.
T T T T T T T T T T T T T |

-800

Charge (nC)

-6 -4 -2 0 2 4 6
Tension appliquée (kV)

800 -
600 -
400
~ 200
O] ]
R
o 97
(@)] 4
S
© -200 |
<
O 4
-400
-600
-800 44— p—m—m————
6 -4 -2 0 2 4 6

Tension appliquée (kV)

DBDV
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800,00
533,33
266,67—-

0,00

-266,67

Charge (nC)

-533,33

-800,00

— 1 . T T T T T T !
-6,00 -450 -3,00 -150 0,00 1,50 3,00 4,50 6,00
Tension appliquée (kV)

DBDH

Figure 4.5. Courbe de Lissajous des trois réacteurs a tension maximale

La figure 4.6 englobe les puissances consommées pour les trois configurations des
générateurs d’ozone.

Les courbes de la puissance électrique consommeée en fonction de la tension montrent que
la puissance augmente avec la tension avec une variation quasi linéaire dans les trois
configurations. Nous remarquons, d’une part que pour les faibles tensions la configuration
surfacique est plus gourmande en termes de puissance, d’autre part au dela de 5 kV, la
puissance électrigue consommée dans la configuration hybride est supérieure a celle

consommeée dans les configurations volumique et surfacique.

Page 87



CHAPITRE-4 Développement et étude d'un générateur d’ozone hybride a DBD mixte
(surfacique-volumique)

—=—DBDS
—e—DBDV

40 ] —#— DBDH A

45 S

35—-
30—-
25—-
20
15—-

10 -

)
5 ;‘
i ¥ =

3:0 I 3:5 I 4:0 I 4:5 I 5:0 I 55 6,0
Tension appliquée V(kV)

Puissance consommee P (W)

Figure 4.6. Puissance consommeée en fonction de la tension appliquée, pour les trois

configurations.

4.4. Concentration d’ozone pour les trois modeles des générateurs d’ozone

Afin de connaitre I’efficacité de chaque réacteur en termes de production d’ozone ainsi
que la décoloration des eaux, on a utilis¢é un moniteur d’ozone 106-H pour mesurer la
concentration d’ozone Cy3 en g/m? en fonction de temps, tel qu’il est illustré dans la figure
4.7.

HV/HF
transformer

(9]
Q
N
@]
w
@ ErEn )
Moniteur d’ozone |}

106-H

=

Figure 4.7. Dispositif utilisé pour la mesure de la concentration d’ozone
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Toutes les manipulations sont faites dans les mémes conditions standards de la
température (25°C-30°C) et d’humidité (60%-75%) et un débit d’oxygéne constant de 1 L/min.
Chaque mesure est effectuée deux a trois fois afin de prendre la valeur moyenne.

4.4.1. Influence du sens d’écoulement du gaz sur la concentration d’ozone dans le
générateur hybride

Dans cette partie nous optons pour la variation de la tension d’alimentation et son impact
sur la concentration d’ozone dans le réacteur hybride pour différents configurations de la
circulation du gaz citée auparavant.

Les résultats obtenus et illustrés dans la figure 4.8 montrent que le taux de dégradation de
la couleur (calculé par la formule 2.1 ¢.2.3) augmente avec la tension appliquée, quel que soit
le chemin d'écoulement de gaz dans le réacteur & DBD hybride.

En outre, a une tension appliquée donnée, le taux de décoloration est plus élevé lorsque
le gaz circule uniquement a travers la décharge surfacique (S-DBDH) comparativement a
I’écoulement via la décharge en volume (V-DBDH).

En plus, nous constatons que le modele hybride est plus efficace en termes de production

d’ozone, en particulier dans le cas ou le gaz passe en premier par la DBD volumique.

—s— SV-DBDH

g0 | —*—S-DBDH

5] | —&—V-DBDH
S//V-DBDH

1 ]
] -/

60 ~
55

50
45
404
35
30

25
20
154

Taux de décoloration z(%b)

T T T T T T T T T T T T T
3,0 3,5 4,0 4,5 5,0 55 6,0

Tension appliquee V(kV)

Figure 4.8. Taux de décoloration en fonction de la tension pour différentes configurations

d’écoulement du gaz dans le réacteur hybride (Qo2=5 L/min)
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4.4.2. Comparaison entre les performances du générateur hybride, surfacique et
volumique

L’objectif des travaux réalisés dans cette section est d’établir une comparaison entre le
nouveau générateur hybride et les deux autres a décharge volumique et surfacique.

Le méme débit d’oxygéne est injecté dans les trois réacteurs en gardant les mémes
conditions expérimentales, en variant la tension d’alimentation appliquée sur les trois modéles.

Les résultats des expériences sont montrés dans la figure 4.9.

80 VS-DBDH
1 —e— DBDV
757 —a&— DBDS
g\c’/ 70 -
N 1 A
c 654
2 ]
‘C_U' 60 H /
s :
8 554
D
s
[«5) -
o] %0 I/
2] 1
T 45
|_ 1 /
40 -
T T T T T T T T T T T T T
3,0 3,5 4,0 4,5 5,0 55 6,0
Tension appliquée V(kV)

Figure 4.9. Taux de décoloration en fonction de la tension pour trois géométries des

réacteurs d’ozone (Qo2=5L/min)

Selon la tension appliquée pour les trois réacteurs, les résultats indiquent que la
configuration en série VS-DBDH du générateur hybride est supérieur aux modeéles DBDS et
DBDV en termes de génération d'ozone. Par exemple, pour une tension V =5 kV donnée, le
taux de décoloration est égal a 76 % pour DBDH, 63 % pour DBDS et 58% pour le générateur
volumique DBDV.

4.4.3. Etude comparative de la décharge surfacique entre les modeles hybride S-DBDH et
surfacique DBDS
Cette partie des expériences est consacrée a I’étude comparative de la décharge

surfacique dans le nouveau réacteur hybride S-DBDH (en faisant circuler I’oxygéne a travers la
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DBD surfacique uniquement) et la décharge surfacique du modele surfacique pur (DBDS). Les

résultats obtenus sont présentés dans la figure 4.10.

70

—=— S-DBDH

65_" —e—DBDS /i
| g/.

60

55

50- l/

45 I

Taux de décoloration z(%b)

40 4

T T T T T T T T T T T T T
3,0 35 4,0 4,5 5,0 55 6,0

Tension appliquée V(kV)

Figure 4.10. Taux de décoloration en fonction de la tension généré par la décharge
surfacique des modéles S-DBDH et DBDS

D’aprés la courbe ci-dessus, nous constatons que la décharge en surface du générateur a
DBD surfacique est supérieure a celle générée par le réacteur hybride, cette différence est due a
I’existence de la décharge volumique au niveau I’intervalle entre les deux électrodes dans la

configuration hybride.

4.4.4. Etude comparative de la décharge volumique entre les modéles hybride V-DBDH et
volumique DBDV

Dans ce qui suit, nous optons pour une comparaison entre la décharge silencieuse crée par
le générateur purement volumique (DBDV) et celle généré par le réacteur hybride lorsque le
gaz circule seulement a travers I’intervalle de la décharge volumique (V-DBDH). Les mémes

conditions de travail ont étés menés, les résultats obtenus sont illustrés dans la figure 4.11.
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Figure 4.11. Taux de décoloration en fonction de la tension généré par la décharge volumique
des modeles V-DBDH et DBDV

Nous constatons que la configuration purement volumique génére plus d’ozone par
rapport a la décharge silencieuse générée par I’ozoniseur hybride.
Ce phénoméne est due au fait qu’une partie de I’énergie consommée dans le modéle

hybride est perdue dans la décharge surfacique.

4.4.5. Effet du débit sur la concentration d’ozone pour les différents réacteurs

Afin d'étudier I’effet du débit d'oxygéne Qo2 sur la génération d'ozone, le taux de
décoloration a été mesurée a divers débits d'écoulement de gaz de 0.5 a 5 L/min a tension
constante égale a 6 kV.

L'évolution de la quantité d’ozone générée en fonction du debit d'oxygene Qo2 pour les
trois modeles est représentée a la figure 4.12.
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Figure 4.12. Taux de décoloration en fonction du débit d’oxygene pour les

trois réacteurs pour une tension égale a 6 kV

Les résultats obtenus montrent encore la supériorité du réacteur hybride, la différence
étant supérieure pour les petites valeurs de Q. Nous avons constaté que pour un débitde 2 L/
min, par exemple, le taux de décoloration est de 69% pour VDBD tandis qu'elle atteint presque
75 % avec SDBD et environ 79% avec HDBD.
4.5. Taux d’ozone pour les trois réacteurs
Un moniteur d’ozone & été utilisé pour quantifier la concentration du gaz d’ozone en g/m?
avec un débit qui ne dépasse pas les 2 L/min. Cette quantité d’ozone peut étre exprimée en g/h
autrement dit le taux d’ozone T, , en prenant en considération le débit d’oxygene.
La figure 4.13 représente le taux d’ozone en fonction de la tension appliquée calculé par
la formule suivante :
To, (g/h) = Co, (g/m*) . Qo, (m*/h) (4-4)
Ou:
Co, : Concentration d’ozone en g/m?>

To,: Capacité d’ozone en g/h

Qo, :Débit d’oxygene qui alimente le réacteur d’ozone.
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Figure 4.13.Taux d’ozone en fonction de la tension pour trois géométries des réacteurs
d’ozone (Qo2=1 L/min)

En faisant une synthése des résultats trouvés, nous remarquons que le taux d’ozone
augmente en élevant la tension appliquée pour les trois générateurs d’ozone. Cela est di a
I’augmentation la densité des micros décharges qui vont fissurer de plus en plus la liaison entre
les molécules d’oxygene.

Ces résultats confirment la supériorité de la configuration hybride au point de vue taux de

décoloration dont cette derniére comprend les deux décharges en volume et en surface a la fois.

4.6. Efficacité énergétique des réacteurs d’ozone

L'efficacité du générateur d'ozone mos en g/kWh, a été determinée a partir de la puissance
de décharge a l'aide de I’équation 4.5. Les résultats sont présentés sur la figure 4.14.

1 03(g8/kWh) = 1, (g /h) /P(kW) (4.5)

L'efficacité dans les deux modeles SDBD et VDBD atteint une valeur maximale de
13% / W pour la plus faible valeur de la tension, alors qu'il augmente jusqu'a 22% / W pour le
modele HDBD. Dans ce cas la majeure partie de I'énergie de décharge est consommée pour
conduire a la formation des molécules d'ozone selon la réaction (4.6) [82].

O+0,+M->0;+M—->0;+M (4.6)
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Ou M ou est le troisieme partenaire de collision (O+, Oz, Oz, O, Etc.) et Os*signifie une

espece d'ozone transitoires excités produite en premier lieu dans la réaction (4.6).

En outre, au-dela de 5 kV, tous les modeles sont similaires en termes d'efficacité de la

décoloration. La puissance consommée par le tube d'ozone est trop élevée et devient

indésirable et elle tend a détruire les molécules d'ozone tel que décrit par les réactions suivantes

[82] :

0+0+M-0,+M (4.7)

0+ 0; - 20, (4.8)
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Figure 4.14. Efficacité énergétique pour les trois configurations (Qo2=5L/min).
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4.7. Conclusion

Une nouvelle géométrie d'un générateur d'ozone hybride a été présentée dans cette
partie de thése dont une étude expérimentale comparative avec des configurations de décharge
en volume et en surface a été effectuée.

D’aprés les résultats des expériences trouvés, nous pouvons déduire que méme si la
décharge en volume est la méthode la plus répandue dans le domaine industriel de la
génération d’ozone, le réacteur a DBD hybride a montré son fiabilité au point de vue efficacité
énergétique par rapport aux deux autres configurations.

En Plus, les résultats obtenus ont permis de constater que la combinaison série entre la
décharge volumique et surfacique pour réacteur hybride, augmente le taux de production

d'ozone avec des faibles débits d’oxygene et conduit a 1’élévation de la concentration d'ozone.
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CHAPITRE-5 Traitement des eaux usées industrielles et domestiques par ozonation

5

TRAITEMENT DES EAUX USEES INDUSTRIELLES ET
DOMESTIQUES PAR OZONATION

5.1. Introduction

Le traitement des eaux est nécessaire a la préservation de notre environnement altéré par
de nombreuses pollutions. 1l est ainsi indispensable de traiter les eaux usées urbaines et
industrielles avant leur rejet dans le milieu naturel. De fagon paralléle a la dégradation des
ressources en eau, le traitement des eaux de surface et des eaux souterraines pour la production
d’eau potable est au centre des préoccupations de santé publique.

Les colorants sont largement utilisés dans les imprimeries, les produits alimentaires,
cosmeétiques et cliniques, mais en particulier dans les industries textiles pour leur stabilité
chimique et la facilité de leur synthése et leur variété de couleurs. Cependant, ces colorants sont
a l'origine de la pollution une fois évacués dans I’environnement dont La production mondiale
des colorants est estimée a plus de 800 000 t/an .

Dans les industries de textiles, les rejets polluants entrainent de sérieux problémes sur
I’environnement a cause de leur coloration intense, leurs teneurs élevées en matiéres
organiques difficilement biodégradables (détergeant, tensioactifs ...), en matiéres en
suspension et en sels [83].

De nombreuses études ont été effectuées dans le but de traiter ces effluents en identifiant
des méthodes économiques de traitement telles que les traitements : biologiques, physique, par
procédés membranaires, par adsorption sur matériaux et par coagulation-floculation. [84-85]

Malheureusement, tous ces procédés de traitement présentent des inconvénients majeurs
qui résident dans plusieurs aspects et limitent ainsi le choix d’un tel procédé pour le traitement
de ces eaux [86-87].

Dans cette partie de la these, nous optons dans une premiére partie pour le traitement des
rejets liquide de textiles issues de 1’unité industrielle de Sebdou, wilaya de Tlemcen et de
rendre 1’effluent global incolore et plus biodégradable pour respecter les normes algériennes en

vigueur (annexe). Dans la deuxieme partie nous présentons le traitement des eaux usées
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domestiques de la station d’épuration (STEP) de Ain Tolba située dans la wilaya d’Ain-

Temouchent.

5.2. Réalisation des différents systéemes de refroidissement
La production d’ozone par DBD est accompagnée par un échauffement trés important
qui influe négativement sur la quantité d’ozone générée. L’objectif de cette partie est de

vérifier I’efficacité de plusieurs systemes de refroidissement afin de choisir le plus efficace.

Pour le dispositif expérimental, on a utilisé un moniteur d’ozone 106-H pour mesurer la
concentration d’ozone en g/m3 en fonction de temps. L’ozoneur est alimenté par un
concentrateur d'oxygéne (PSA oxygen generator), avec un débit de 1 L/min et un thermometre
pour mesurer la température au niveau des électrodes (Figure 5.1). Ce systéme est appliqué sur
les deux générateurs a DBD surfacique et volumique cités dans le deuxieme chapitre.

Ozoneur +Systéme de

Source d’oxygéne (1-5 L
refroidissement

L/min)
Gaz 02

Transfo HT/HF

) €0 zeD

(iw/ T

Auto
transformateur BT - N

@ Gy

Moniteur d’ozone
106-H

<

Figure 5.1. Dispositif utilisé pour la mesure de la concentration d’ozone avec les systemes de
refroidissement.

Trois systemes de refroidissement sont mis en place dans le procédé d’ozonation pour les

deux réacteurs a DBDS et DBDV (décrits dans le chapitre 2 ¢ 2.2), a savoir :

5.2.1. Configuration (SR1): Refroidissement par air ambiant en utilisant un boitier
métalligue muni d’un ventilateur placé dans la partie supérieure au dessus de la partie active

du générateur dont 1’étanchéité est assurée par des joints lévres (figure 5.2) .
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Air ambiant

Thermometre

Joins lévres

Figure 5.2. Systeme de refroidissement des réacteurs d’ozone a air ambiant (SR1)

5.2.2. Configuration (SR2) : refroidissement du générateur d’ozone par une eau stationnaire

en faisant immerger la partie active du réacteur dans le méme boitier précédent rempli de 10

litres d’eau (figure 5.3).

Eau de refroidissement

Thermomeétre

Joins léevres

Figure 5.3. Systeme de refroidissement des réacteurs d’ozone avec une eau stationnaire
(SR2)

5.2.3. Configuration (SR3) : Refroidissement du réacteur en faisant circuler les 10 litres d’eau
par le biais d’une pompe dans un circuit fermé a travers un radiateur, équipé d’un ventilateur,

pour faire diminuer la température de I’eau de refroidissement (figure 5.4).
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Eau de refroidissement

Thermometre

Pompe a eau

Figure 5.4. Systeme de refroidissement des réacteurs d’ozone par eau circulant dans un
circuit fermé(SR3)

5.2.4. Influence de la température sur la concentration d’ozone

La figure 5.5 illustre la variation de la température en fonction du temps pour les deux

réacteurs d’ozone surfacique et volumique respectivement, dans les configurations suivantes :
_ SR-1: refroidissement par ventilateur
_ SR-2: refroidissement par eau stationnaire
_ SR-3: refroidissement par eau en mouvement
_ SR-0 : sans systeme de refroidissement

En implantant les trois systemes de refroidissement dans le procédé de génération
d’ozone, nous remarquons a partir des expériences réalisées, que le systéme de refroidissement
(SR-3) est plus fiable pour deux types de reacteurs par rapport aux autres systemes (SR-1) et
(SR-2) dont la température garde sa valeur initiale apres trois heures de fonctionnement avec

une légere diminution dans la configuration surfacique.

Nous notons que les expériences ont été arrétées pour les deux cas SR-0 et SR-1 aprés 1h

et 2h respectivement a cause du risque de détérioration de la barriére diélectrique.
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Figure 5.5. Evolution de la température en fonction de temps dans les 4 configurations de

refroidissement, (a) DBDS, (b) DBDV ((Qoz=1 L/min), (V=6 kV))

La variation de la concentration d’ozone en fonction de temps avec le systeme de

refroidissement SR-3 pour les deux générateurs d’ozone est montrée dans la figure 5.6.
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Nous pouvons remarquer que la concentration d’ozone est plus élevée pour la
configuration surfacique que volumique d’une part, d’autre part, la production d’ozone reste
constante au cours de temps pour les deux géomeétries en utilisant le systéme de refroidissement

(SR3) avec eau circulant dans un circuit ferme.
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Figure 5.6. Evolution de la concentration d’ozone en fonction de temps pour les deux
réacteurs en utilisant le systeme de refroidissement SR-3 ((Qo2=1 L/min), (V=6 kV)).

Page 102



CHAPITRE-5 Traitement des eaux usées industrielles et domestiques par ozonation

5.3. Types d’eaux usées

Les eaux usées peuvent étre classees en trois types : les eaux résiduaires domestiques, les
eaux pluviales et les eaux industrielles.

Les eaux résiduaires domestiques ont des caracteristiques assez peu variables, et sont
chargées principalement en matiéres organiques.

Les eaux pluviales peuvent poser un probléme pour les stations d’épuration,
particulierement pendant les périodes orageuses, quand le systéme d’assainissement est
commun (domestiques et pluviales). Ces eaux vont alors diluer les eaux domestiques et
perturber le bon fonctionnement des stations d’épuration. L’eau de pluie peut également étre en
contact avec les polluants présents dans I’atmosphére et dans les fumées industrielles, ou se
charger, aprés ruissellement, d’hydrocarbures ou d’autres polluants présents sur les sols urbains
et les toitures.

Pour les eaux usées industrielles, leurs caractéristiques sont en fonction de 1’industrie
considérée. Elles peuvent étre chargées d’une grande variété de polluants : matiéres organiques,

métaux lourds, produits toxiques, hydrocarbures, colorants, etc. (Annexe)

5.4. Principaux indicateurs de qualité d’eaux usées

Dans le domaine du traitement des eaux, divers paramétres sont utilisés pour mesurer la
qualité¢ d’une eau. Ces parametres sont essentiels dans la conception d’une station d’épuration,
dans le choix d’un procédé de traitement, dans le dosage de réactifs et/ou dans la mesure de
I’abattement des polluants. Les principaux indicateurs sont :
e Latempérature.
e Le potentiel d’Hydrogéne (pH) qui mesure ’activité de 1’ion hydrogéne dans une solution.
Les valeurs inférieures a 7 indiquent 1’acidité et celles supérieures a 7 indiquent 1’alcalinité.
e Les Matiéres En Suspension (MES) comprennent les matiéres insolubles qui sont en
suspension dans le liquide, comme les matiéres organiques et minérales de taille importante. Ce
parameétre est exprimé en mg/L.
e La Demande Chimique en Oxygeéne (DCO) est la concentration, exprimée en mg/L,
d’oxygeéne équivalente a la quantit¢ de dichromate consommée par la matiere organique
contenue dans 1’échantillon soumis a 1’oxydation par dichromate de potassium. Cette DCO
représente la quantité de dioxygene O, consommeée par toutes les matiéres réductrices présentes

dans les eaux.
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e La Demande Biologique en Oxygéne (DBOs) est la quantité, exprimée en mg/L, d’oxygéne
consommeée par ’activité bactérienne pour dégrader les matiéres organiques biodégradables en
5 jours (a 20 °C et dans 1’obscurité).

e La pollution azotée se caractérise par des formes réduites et oxydées. L’azote (NTK) indique
la forme organique et ammoniacale d’azote (formes réduites). Il est exprimé en mg/L.

e L’azote global (NGL) mesure la quantité d’azote global comprenant toutes les formes
(réduites et oxydées) : organique, ammoniacal, nitrites NO ,, nitrates NO 3. Cet indicateur est
exprimé en mg/L.

e Le Phosphore Total (PT) indique les dérivées du phosphore comme les phosphates et les
composés organiques phosphorés. 1l est exprimé en mg/L.

e Les métaux lourds comme le cadmium, le chrome, le cuivre, etc.

e Les hydrocarbures totaux.

e Les colorants pour I’industrie de textiles, imprimeries....

e Différents germes et coliformes....
5.5. Méthodes de traitement des eaux usées

5.5.1. Méthodes physiques (pré-traitement)

Le premier objectif de toute filiere de traitement reléve du domaine de la clarification afin
d’¢éliminer les matiéres en suspension présentes dans les eaux (séparation solide-liquide). On
distingue notamment les actions physiques suivantes : dégrillage, tamisage, coagulation-

floculation-décantation et filtration.

a- Adsorption sur charbon actif ou autres matériaux

Le charbon actif ou d'autres matériaux adsorbants peuvent étre utilisés pour éliminer
plusieurs polluants d’eaux usées. Comme les colorants ne sont pas tous ioniques, la plupart des
adsorbants ne peuvent pas réduire tous les colorants. Le charbon actif, adsorbant le plus
communément utilisé pour la réduction de la couleur (a cause de sa capacité d'adsorption
élevée), est capable d'adsorber la plupart des colorants .Toutefois, cette technique ne résout pas
le probléme, elle ne fait que déplacer la pollution de I'état liquide a I'état solide. De plus, ces
techniques, non destructives, nécessitent des opérations postérieures onéreuses de régéneration

et de post traitement des déchets solides [88].
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b- Filtration membranaire

Dans ce procédé, les polluants sont piégés par des membranes semi-perméables dont les
diameétres des pores sont inférieures a celui des molécules a éliminer.

La filtration sur membrane pilotée par pression hydraulique se décline en microfiltration,
ultrafiltration, nanofiltration et osmose inverse. Parmi les quatre types de procédes, la
nanofiltration et I'osmose inverse sont les plus adaptés a la réduction partielle de la couleur et
des petites molécules organiques, mais 1’osmose inverse reste la plus répandue. La
nanofiltration s’applique surtout au traitement des bains de teinture de colorants réactifs en
agissant comme un filtre moléculaire, tandis que la microfiltration retient les matériaux
colloidaux tels que les colorants dispersés ou de cuve grace a une "membrane écran"
L'ultrafiltration ne s'applique qu'a la réduction de la DCO et des solides en suspension , et ne se

montre réellement efficace qu’en combinaison avec la coagulation/floculation. [89-92].

c- Meéthode physicochimique de coagulation/floculation

La coagulation/floculation est souvent appliquée pour le traitement des eaux usées de
I'industrie de textile pour enlever d’avantage la demande chimique en oxygene (DCO) et la
couleur avant un traitement biologique. Elle peut aussi étre utilisée comme procédé principal de
traitement. Ce procédé est basé sur lI'addition d'un coagulant qui va former des flocs avec les
polluants organiques. Ces flocs sont ensuite éliminés par décantation et filtration. [93].

5.5.2. Procédés biologiques

Dans les méthodes biologiques, des procédés aérobies et anaérobies sont utilisés dont des
micro-organismes (bactéries) jouent un rdle majeur permettant de dégrader les composés
organiques présents dans 1’effluent.

Dans le domaine de I’industrie de textile, les procédés d’épuration par voie biologique
sont basés sur la biotransformation microbienne des colorants. En outre, la majorité des
colorants sont tres stables et non biodégradables. La biodégradation est favorable pour les eaux
usées présentant un rapport DCO/DBOs > 0.5, par contre elle est trés limitée lorsque ce rapport
dépasse 0,2. Le rapport DBOs/DCO, appelé degré de dégradation biochimique, sert de mesure

pour la dégradation biochimique des polluants dans les eaux usées. [88].

5.5.3. Procédés chimiques (désinfection)
Les méthodes chimiques de traitement reposent sur I’interaction chimique entre les
polluants a traiter et les réactifs qui aident a la séparation des polluants de 1’eau, a la destruction

ou a la neutralisation des effets nocifs associés a ces polluants.
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Les techniques d'oxydation chimique sont généralement appliquées quand les procédés
biologiques sont inefficaces. Elles peuvent étre ainsi utilisées en étape de prétraitement pour les
procedés biologiques. L'oxydation chimique est souvent appliquée pour le traitement des eaux
usées contenant des polluants non biodégradables et /ou toxiques et de fortes concentrations
que les autres procedés ne peuvent pas traiter ou transformer en produits biodégradables et/ou
non toxiques. Ainsi, I'oxydation chimique se révéle un procéde efficace de traitement des eaux
usées. On distingue:

e Les procédés classiques d'oxydation chimique

e Les procédés d'oxydation avancée.

Les procédés classiques d'oxydation chimique sont basés sur I'ajout d'un agent oxydant

dans la solution a traiter. Les principaux agents oxydants sont:

a- Chloration
Elle représente un oxydant moyennement fort et est utilisé pour le traitement des eaux

usées ou plutét pour la désinfection
b- Ozonation

L’ozone est un oxydant efficace avec une rapidité de I’action en solution sur les bactéries
et les virus, couplés avec une faible production de produits secondaires indésirables. De plus,
’0zonation est plus siire d’emploi que la chloration et ne nécessite pas de transport de produits
chimiques, puisque ce gaz est généreé * in situ’’ a partir du dioxygeéne soumis & une décharge
¢lectrique. Au niveau environnemental, 1’0zone est trés toxique pour la vie aquatique, mais il
est rare, apres la désinfection, de trouver de 1’ozone résiduel en quantité significative, car sa
réaction avec les composeés présents est tres rapide et il est détruit rapidement en raison de son
instabilité.

c- Procedé d’oxydation avancé (POA)

Ces procédés mettent pour la plupart en combinaison deux ou trois réactifs (oxydants)
afin de produire des radicaux hydroxyles. Les radicaux libres sont des espéces hautement
actives capables de réagir rapidement et de maniére non sélective sur la plupart des composés
organiques, réputes difficilement oxydables par voie biologique ou par des traitements
chimiques conventionnels. Les POA peuvent étre subdivisés en quatre groupes : les procédés
d’oxydation  chimique en phase homogéne (H,O./Fe** et H,0,/03), les procédés
photocatalytiques en phase homogéne et/ou hétérogéne (H.0,/UV, Os/UV et Fe**/HO,/UV:;
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TiO,/UV),

les

procédés

d’oxydation

sonochimique et

les procédés d’oxydation

électrochimique. Au regard des deux premiéres, les POA ont l'avantage de pouvoir fonctionner

a température ambiante et en condition de pression normale. De plus, les potentialités offertes

par ceux-ci peuvent étre combinées avec un traitement biologique en aval ou en amont de ce

dernier, a une dégradation oxydante des substances toxiques réfractaires.

En effet,

I’inconvénient majeur est leur cofit relativement élevé comparé a un traitement biologique. Des

lors, quand les produits intermédiaires d'oxydation peuvent étre facilement biodégradés. [94].

Tableau 5.1. Comparaison de technologies physiques et chimiques, de dépollution des effluents

textiles.
Technologie Exemples Avantages Inconvénients
Formation de boues
équipement simple Adjonction obligatoire de produits
_ Alun : AI(GH)3 | pgcoloration  relativement | chimiques
Coagulation | Ca(OH)2 rapide Fonctionnement onéreux
Floculation | FeClI3

Polyélectrolytes

Réduction significative de
laDCO

Coagulants non réutilisables
Réduction spécifique de la couleur
Peu d’information sur la réduction de
DBO et DCO

Filtration sur

Osmose inverse
Nanofiltration

Utilisation simple et rapide
Pas d’addition de produits
chimiques

Faible consommation

Investissement important
Sélectif

Membranes | Microfiltration | €nergétique Encrassement rapide des membranes
Ultrafiltration | Réduction de la couleur par colmatage Pre et post-traitements
Traitement de grands nécessaires
volumes
Réduction efficace de la Investissements et collts de
fonctionnement éleves
couleur S
o L Lent et limité en volume
. Carbone activé | Technologie simple NPT .
Adsorption - . e e . Régénération onéreuse des
Silice Faible cotit d’utilisation . .
. adsorbants (voir impossible)
pour certains o
Adsorbants Selectlf_
Formation de boues
Traitement de gros volumes
Diminution nette de la
Oxvdation coloration _ Investissements et codts de
yda Ozone Décoloration rapide et fonctionnement élevés
Chimique efficace des
colorants solubles et
insolubles
. ] Chlorure d’étain | Décoloration rapide et Formation d’amines aromatiques
Réduction | Hydrosulfite de | efficace des colorants (toxiques)
Chimique | sodium Azoiques Dégradation incompléte
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5.6. Description du dispositif expérimental d’ozonation d’eaux usées

Le dispositif expérimental utilisé pour les expériences de traitement de I'eau est décrit a
la figure. 5.7. L'effluent a traiter est mis en mouvement au moyen d'une pompe a eau avec un
débit de 10 L/min approximativement. L’ozone est injecté dans la boucle par le bais d’un
systeme venturi décrit dans les chapitres précédents. Le mélange entre 1’ozone et I’effluent
pollué permet de le désinfecter. L'ozone est généré par un générateur d'ozone a DBD surfacique
ou volumique alimenté par un concentrateur d'oxygeéne, avec un débit de 5 L/min. En plus ces
générateurs d’ozone sont équipés d’un systeme de refroidissement (SR-3). L’exces du gaz
d’ozone est évacué a l’extérieur par une deuxieme canalisation. La réaction se fait a

température et pression ambiantes.
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Figure 5.7. Procédé d’ozonation d’eaux usées.
5.7. Traitement des rejets de textile par ozonation

5.7.1. Processus de I’industrie textile

Le secteur textile fait partie des six branches d’activités générant la moitié des flux
industriels de pollution (annexe). Les effluents issus de ce secteur peuvent étre trés colorés et
difficiles a traiter. La coloration de ces eaux usees est de plus en plus percue comme une
nuisance importante. La plus grande part des effluents est représentée par 1’ennoblissement qui

englobe les prétraitements (désencollage, blanchissement), la teinture ou 1’impression et les
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opérations qui conferent aux fibres textiles des propriétés particuliéeres (figure 5.8). La plupart
de ces traitements sont des grands consommateurs d’eau (200 L/kg en moyenne).

Au cours des différentes étapes du procédé de teinture, des quantités plus ou moins
importantes de colorants sont perdues par manque d’affinité avec les surfaces a teindre ou a

colorer et se retrouvent dans les rejets.

Tissu H-0,+NaOH Acide Sel+colorant Savon

Eau Eau Eau Eau Eau Eau

| ' 'y ' ' |
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Eau usée Eau usée Eau usée Eau usée Eau usée Eau usée
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Figure 5.8. Processus de fabrication de textile

5.7.2. Caractéristiques des eaux de textile a traiter

Dans le but de disposer de données réelles, on a utilisé des échantillons prélevés dun
effluent industriel d’une unité de textile installée dans la zone industrielle de la Sebdou, Wilaya
de Tlemcen. Actuellement, cet effluent subit un traitement chimique par coagulation-
floculation et biologique avant d’étre rejeté vers le milieu récepteur (réseau d’assainissement
local). Les 10 litres d’eaux useées brutes prise le 14.02.2016 sont caractérisées par plusieurs
parameétres physico-chimiques, et les valeurs moyennes des principaux parametres sont
rassemblées dans le Tableau 5.1.

Tableau 5.2. Caractéristiques physicochimiques des effluents textiles a traiter

. MES DCO | DBO5 Turbidité Absorbance a
Parametres | T (°C) pH mg/L | mg/L | mg/L (u’\rn_lul)e
296 nm | 510 nm
Valeurs
31 8,89 510 13539 | 4494 186 1.91 0.318
moyenne
Normes
. 35 9 30 250 150 50 _ _
algériennes
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On constate que ces eaux sont assez chaudes, de qualité physico-chimique variable en
fonction de la nature du tissu lavé et des produits ajoutés pour le lavage (enzymes, pierres
ponce, adoucissement, eau de Javel...), mais, en général, ces eaux sont tres chargées en
matieres organiques, en matieres en suspension.

Les valeurs de la D.C.O de ces eaux sont caractéristiques d’un effluent de textile
appartenant a la catégorie moyennement concentrée selon la classification des effluents de
textile ou de teinture .Dans cette classification, on distingue trois groupes majeurs en fonction
de la DCO du rejet: tres concentré (D.C.0>1600mg/l); moyennement concentré
(800mg/I<D.C.0<1600mg/l) et faiblement concentré (D.C.0<800mg/l). [93].

5.7.3. Impact d’ozone sur la qualité d’effluent
a- Effet de I’ozone sur la turbidité néphélométrique

La néphélométrie est une des techniques de mesure de la teneur de particules en
suspension ou de la turbidité d'un milieu liquide. Elle consiste a mesurer la lumiere diffusée a
90° d'angle par rapport a la lumiére incidente. L'instrument utilisé pour faire les mesures est le
néphélométrie (AL250 T-IR). La courbe de la figure 5.9 montre 1’évolution de la diminution

de la turbidité en fonction de temps lors du 3 heures d’ozonation des eaux brutes.
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Figure 5.9. Evolution de la turbidité de [’eau traitée en fonction du temps.

Page 110


https://fr.wikipedia.org/wiki/Turbidit%C3%A9

CHAPITRE-5 Traitement des eaux usées industrielles et domestiques par ozonation

En analysant la courbe ci-dessus, nous constatons que la moitié de la turbidité a été
éliminée aprés une heure de traitement, cette forte diminution est due a la réaction rapide de la
turbidité avec I'ozone moléculaire. Prenant ces résultats en considération, la turbidité atteint les
43.5 NTU en fin du traitement, valeur tres proche de la norme algérienne (50 NTU) et reste
supérieure a celle du rejet traité par la STEP de I'unité industrielle (11.4 NTU) (annexe).
Cette station d’épuration existant au sein de 1’unité de textile se base sur le traitement physico-

chimique (coagulation/floculation) et biologique.

En termes de turbidité, nous pouvons introduire pour une premiére possibilité le procédé
d’ozonation comme une technique complémentaire avec les techniques physiques de traitement
pour améliorer la qualité de ’eau a la sortie de la STEP pour sa réutilisation en irrigation sans
la faire traiter une deuxieme fois via les STEPs des réseaux d’assainissement. La deuxiéme
possibilité consiste a utiliser une combinaison de plusieurs ozoniseurs afin d’augmenter la

qualité des eaux rejetées.

b- Effet de I’0zone sur la dégradation des colorants

Pour chaque radiation de longueur d'onde A, la proportion de lumiére absorbée par la
solution colorée est mesurée par son absorbance Abs (1) dont elle est proportionnelle a la
concentration du colorant.

Les valeurs de I’absorbance UV maximale a la longueur d’onde maximale (Amax=510 nm)
montrent ’existence d’une faible coloration verte dans ces eaux brutes. Par ailleurs, les
analyses par spectroscopie UV visible montre I’existence d’une autre bande d’absorbance UV a
la longueur d’onde maximale Amax= 296 nm qui révéle la présence d’un autre corps dans le
rejet et qui est absorbé dans cette longueur d’onde.

La figure 5.10 montre 1’évolution de 1’absorbance aux longueurs d’onde maximales a
510 nm et 296 nm respectivement apres une demi- heure de traitement avec un pas de 5

minutes
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Figure 5.10. Absorbance UV maximale du colorant et de la bande a Amax=296 nm en
fonction du temps.

En analysant cette courbe, on remarque une diminution significative de 1’absorbance au
niveau des deux longueurs d’onde aprés seulement 10 minutes de traitement, ce qui montre
I’efficacité du procédé d’ozonation en termes de dégradation de la couleur.

Le taux de décoloration pour les deux longueurs d’ondes est représenté en fonction de
temps dans la figure 5.11.

La décoloration des eaux pour les deux longueurs d’ondes dépasse les 90% apres
presque 25 minutes de traitement par ozonation, ce qui nous conduit a dire que cette derniére

est trés efficace pour la dégradation des colorants.
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N 3 296 nm
I 52510 nm

Taux de décoloration (%)
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Figure 5.11. Taux de décoloration des eaux en fonction du temps.

c- Effet de I’ozone sur les substances micro-organiques

La demande biochimique en oxygene représente la concentration en oxygene dissous,
consommeé par les micro-organismes pour oxyder la matiere organique des substances dissoutes
ou en suspension [48]. Dans cette étude, la DBOs a été mesurée pour quantifier les polluants
organiques biodégradables (toute matiére organique biodégradable polluante va entrainer une
consommation d’0O,). La DBO est mesurée au bout de 5 jours (DBOs), a 20°C (température
favorable a 1‘activité des micro-organismes consommateurs d’O) et a 1°‘obscurité (afin d‘éviter

toute photosynthése parasite).

La valeur de la DCO correspond a la quantité d'oxygene nécessaire pour I'oxydation de
toutes les substances organiques dans les eaux usées [63]. la DCO est un bon indicateur de la
quantité de substances organiques chimiquement oxydables présents dans l'eau. Dans cette
étude, la concentration de la DCO était un paramétre utilisé pour évaluer I’efficacité de

I'ozone aupres des polluants existants dans les eaux usees.

Apres trois heures de traitement par ozone d’eaux brutes issues de ’unité de textile, la
concentration de la DCO passe de 1353,9 a 452,6 mg/L, tandis pour la DBOs, le traitement de

I’effluent conduit a une diminution de 60% environ dont la DBO passe d’une valeur de 449.5 a
178.37 mg/ L.
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La matiére en suspension subit a son tour une diminution de 80% environ, en allant de

510 mg/L avant traitementa 102 mg/L apreés traitement.

Nous pouvons dire, que le procédé d’ozonation appliqué est insuffisant en termes de
dégradation de matiere organique, en comparant les résultats des paramétres physicochimiques
de la solution traité avec les normes en vigueur (annexe). Pour cela nous proposons, soit de
multiplier le nombre de générateur d’ozone afin d’améliorer la qualité des eaux d’une part, soit
d’ajouter un autre systéme complémentaire de traitement a 1I’ozonation pour réduire le temps de

traitement afin d’augmenter le rendement de notre procédé.
5.8. Impact d’ozone sur une eau infectée par plusieurs colorants de textile

Dans cette partie de la thése, nous essayons de vérifier I’impact de 1’ozonation sur une

solution préparée au laboratoire et infectée par des colorants industriels de type textile.
5.8.1. Généralités sur les colorants

Les colorants textiles synthétiques sont exclusivement composes de produits organiques.
Les colorants textiles peuvent étre classes selon leur composition chimique (azoiques,
anthraquinoniques, au soufre, a base de triphénylméthane, indigoides, a base de phtalocyanines,
etc.) ou selon leur domaine d‘application. Un colorant doit posséder, outre sa couleur propre,
la propriété de teindre. Cette propriété résultant d‘une affinité particulieére entre le colorant et la
fibre est a 1‘origine des principales difficultés rencontrées lors des traitements. [96-97]
5.8.2. Classification des colorants
Les colorants synthétiques sont classes selon leur structure chimique et leur méthode
d’application sur différents substrats (textiles, papier, cuir, matieres plastiques, etc.).

a- Classification technologique
La classification technologique permet a 1’utilisateur de connaitre le mode d’application

du colorant, et donc ses domaines d’utilisation, ses propriétés (solubilité, affinité pour tel type
de fibres ou matériaux, nature de la fixation ...). Il est souvent difficile de connaitre la
composition chimique des colorants car la confidentialité sur la composition chimique est
géneralement préservée. Cette classification comprend trois éléments :

- Le nom générique de la classe d’application ;

- La couleur ;

- Le numéro d’ordre chronologique d’inscription au " colore index "
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b- Classification technique

Les colorants utilisés dans 1’industrie textile contiennent habituellement des groupes
acides sulfoniques qui leur conférent une hydrosolubilité appropriée et qui permettent a la
molécule du colorant de se lier ioniquement aux sites chargés du réseau polymerique du tissu,
on peut classer les colorants organiques en deux catégories suivant leur syntheése :
- Colorants naturels
- Colorants synthétiques

Les colorants d‘origine synthétique sont des molécules complexes qui peuvent étre de
type anionique ou cationique. Ils appartiennent a une douzaine de familles chimiques
différentes. [98-100].

a- Colorants azoiques
Les colorants azoiques sont caractérisés par la présence au sein de la molécule d'un

groupement azoique (-N=N-) reliant deux noyaux benzéniques. Cette catégorie de colorant est
actuellement la plus répandue sur le plan de I’application, puisqu’ils représentent plus de 50%

de la production mondiale de matiéres colorantes.

OO

b- Colorants anthraquinoniques

Les colorants anthraquinoniques sont d’un point de vue commercial, les plus importants
apres les colorants azoiques. Leur formule générale dérivée de 1’anthracéne, montre que le
chromophore est un noyau quinonique sur lequel peuvent s’attacher des groupes hydroxyles ou
amino. Ces produits sont utilisés pour la coloration des fibres polyester, acétate et triacétate de
cellulose.

o

LI

Q

c- Colorants triphénylméthanes
Les colorants triphénylméthanes et leurs dérivés hétérocycliques constituent la plus

ancienne classe de colorants synthétiques. Actuellement bien moins importants que les
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colorants azoiques et anthraquinoniques, ils ont conservé une certaine valeur commerciale, car

ils permettent de couvrir la totalité de la gamme de nuances.

0

Les colorants indigoides tirent leur appellation de 1’indigo dont ils dérivent. Ainsi, les

d- Colorants indigoides

homologues séléniés, soufrés et oxygénés du bleu indigo provoquent d’importants effets

hypsochromes avec des coloris pouvant aller de I’orange au turquoise.

e- Colorants xanthénes
IIs sont dotés d'une intense fluorescence. Le composé le plus connu est la fluorescéine.
Peu utilisés en tant que teinture, leur faculté de marqueurs lors d'accident maritime ou de

traceurs d'écoulement pour des riviéres souterraines est malgré tout bien établie.
O ’ G

Les phtalocyanines ont une structure complexe basée sur l'atome central de cuivre. Les

f- Les phtalocyanines

colorants de ce groupe sont obtenus par réaction du dicyanobenzeéne en présence d’un

halogénure métallique (Cu, Ni, Co, Pt, etc.).
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g- Colorants nitrés et nitrosés

Les colorants nitrés et nitrosés forment une classe de colorants trés limitée en nombre et

relativement ancienne. Ils sont actuellement encore utilisés, du fait de leur prix trés modéré lié

a la simplicité de leur structure moléculaire caractérisée par la présence d’un groupe nitro (-

NO;) en position ortho d’un groupement électrodonneur (hydroxyle ou groupes aminés).

OH
NO,

5.8.3. Préparation de la solution mere

Trois colorants de types textiles sont utilisés dans une solution de 10 L d’’eau de robinet,

les propriétés physico-chimiques des colorants utilisés sont illustrées dans le tableau 5.3.

Tableau 5.3. Propriétés physico-chimiques pour les colorants textiles utilisés

Nom Usuel | Naphthol yellow S | Reactive red 120 Acid Blue 113
Structure Q.0 ONa sosa Na03S
o NP il | O '
50;Na :J,LN NZ,N S0,Na N 8 N\N NHCSHﬁ
NO2 J:Evkw*cr S03Na
Na0,S§ %H O
Masse 358.19 1469,34 681.648
Molaire
(g. mol™)
Formule CioHa N2 Na, Og S Cus Hos C12 Nis Nag Oqg Se Cs2 Ha3 N5 Og Sy Nay
chimique
Solubilité 509/ L 70 g/L 80 g/L
dans I’eau
Caractere Acide Acide Acide
Amax(nm) 415 515 566
Utilité Textile Textile Textile
Stabilité Stable, incompatible | Trés stable Stable

avec des agents

oxydants puissants.

Le choix de ces colorants est basé sur les caractéristiques suivantes :

> Solubilité élevée.
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> Analyse simple par spectrométrie UV/visible.
5.8.4. Mise en marche du dispositif de décoloration

Le dispositif expérimental utilisé pour les expériences de traitement de I'eau est décrit a la
figure 5.7. L'eau contaminée a traiter est mise en mouvement au moyen d‘'une pompe a eau. Un
systeme Venturi permet l'injection d'ozone dans la boucle de I'eau. Ensuite nous mesurons
I’efficacité du procédé en effectuant une analyse de la décoloration du mélange a I’aide d’un

spectrophotomeétre de I’eau avant et aprés traitement.

Les résultats obtenus sont présentés dans la figure 5.12, nous estimons le résultat obtenu

visuellement en remarquant le taux de décoloration de 1’eau.

Avant traitement apres 5min apreés 10min apreés 20min apreés 30min

Figure 5.12. Progression de décoloration

Nous pouvons remarquer que la décoloration est nettement visible de I’eau aprés 10
minutes de traitement, en plus elle est presque compléte apres 30 minutes, dont une

transparence compléte d’environ 92 % a été atteinte.

La figure 5.13 illustre les taux de décoloration approprié a chaque longueur d’onde

maximale des colorant séparément en fonction de temps, mesurés avec le spectrophotomeétre .

On remarque qu’aprés 5 min de traitement, les colorants bleu et rouge, subissent une
importante dégradation de la couleur qui atteint les 85 % environ, tandis que le colorant jaune

dépasse les 80 % en termes de décoloration aprés 30 min de traitement.
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Figure 5.13. Taux de décoloration pour chaque couleur séparément

5.9. Traitement d’eaux urbaines

Dans cette section, nous désirons tester 1’efficacité du procédé d’ozonation par DBD
surfacique et volumique sur les eaux urbaines domestiques qui alimentent la station
d’épuration (STEP) de Ain Tolba (Wilaya de Ain-Temouchent). Elle est destinée au traitement

d’eaux urbaines des 16000 habitants avec une capacité de 1920 m* par jour.

Le tableau 5.4 englobe les différents résultats d’analyses physico-chimiques de 1’eau
brute (relevé du 13/03/2016) avant et aprés traitement par ozonation en utilisant les deux

générateurs a décharge surfacique et volumique.

Tableau 5.4. Résultats des analyses physicochimiques des eaux usées

Paramatres an brute Eau ozonee Normes OMS
(entrée STEP) Par DBDS Par DBDV
T (C) 14.41 20 .8 20.7 30
PH 7.73 7.78 7.90 6.5<pH<9
NO3-N 9.00 0.2 1.2 1mg/I
NO,-N 1.55 0.021 0.032 --
PO,4-P 4.15 1,85 2,93 <20mg/I
NH3-N 0.03 0 0 <0.5mg/I
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En analysant les résultats du tableau 5.4, nous constatons :

e une légere augmentation de la température des eaux aprés traitement par ozone pour les
deux configurations suite a la circulation d’eaux a traiter dans une boucle fermée.
e Le PH est toujours dans les normes méme apres 1’oxydation par 1’0zone.
e Une diminution remarquable pour les nitrites NO,-N, nitrates NOs-N, ainsi que les
phosphates PO4-P.

Nous remarquons également, en plus du fait que le modéle surfacique soit plus efficace,

les résultats de 1’analyse physicochimique confirment sa supériorité sur le modele volumique.

L’histogramme de la figure 5.14 regroupe les résultats de différentes concentrations des

matiéres organiques solubles et insolubles dans les eaux usées avant et apres traitement.

Les valeurs de concentration de la DBOs passe de 320 a 61 mg/L aprés une heure de
traitement par un générateur d’ozone a DBD volumique, tandis qu’elle atteint les 42 mg/L dans

les mémes conditions de traitement avec un réacteur a DBD surfaciques.

Ces résultats nous ont permis de montrer l'augmentation de la biodégradabilité de la
matiere organique, mais cette concentration résiduelle en DBOs (42 et 61 mg/L) reste plus
élevée que les normes algériennes de rejet (35 mg /L), les normes de I'OMS (30 mg/L), et aux

normes extrémes limitées a I'eau d'irrigation (30 mg / L) [101-103].

1400 - 1313.2 M Eau brute
100 1219 M Eau traitée par DBDS
i Eau traitée par DBDV
1000 -
800 -
600 -
400 -
200 - 120 180
O .
DBO5 DCO (mg/L) SDT (mg/L) MES (mg/L)
(mg/L)

Figure 5.14. Résultats des concentrations des matieres organiques des eaux traitées par les

deux générateurs d’ozone.
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D’apres les résultats du traitement, nous constatons une réduction importante de la DCO
de 75.5% et 72.85 % avec les ozoniseurs surfacique et volumique respectivement. Nous notons
aussi que les valeurs de la DCO apres ozonation restent supérieures aux normes algériennes de
rejet (120 mg/L), comme les normes de 'OMS (90 mg/L), et aux normes extrémes limitées a
I'eau d'irrigation (90 mg/L). Ces taux pourront diminuer encore plus en utilisant plusieurs

générateurs d’ozone.

Les SDT, ou solides dissous totaux sont le total de matieres solides dissoutes estime le
résidu total qui reste aprés évaporation d'un échantillon d'eau qui a été filtré afin d'enlever les
matieres solides en suspension de plus de 1 mm de grosseur. Par conséquent, la concentration

des solides est proportionnelle a la conductivité électrique des solutions.

Les résultats d’analyse montre 1’efficacité du systéme d’ozonation en matiere des SDT,
ils ont subit une grande diminution en passant de 1313.2 mg/L a 993.6 mg/L et 1219 mg/L par

les deux réacteurs d’ozone surfacique et volumique respectivement.

La présence de matieres en suspension est due a la nature urbaine des eaux usées, apres
ozonation, ce parametre a subit une diminution de prés de 75% avec une légere supériorité du

traitement par générateur a SDBD surfacique.

5.10. Conclusion

Cette partie de la thése avait pour objectif 1°‘¢tude de la dépollution des eaux dans les
effluents de I‘industrie textile et domestique par 1’ozonation en utilisant les deux réacteurs a

DBD volumique et surfacique réalisés.

Dans le méme cadre du traitement des rejets de textile, un autre volet de dépollution a été

étudié, celui de la dégradation de la couleur par le procédé d’ozonation.

En plus des résultats trouvés dans le premier chapitre concernant la comparaison entre les
deux générateur a DBD surfacique et volumique, nous avons validé la supériorité du
générateurs d’ozone surfacique par rapport au volumique en termes d’analyses

physicochimiques des eaux domestiques traitées par les deux générateurs.

D’un autre coté, 'utilisation des systtmes de refroidissement fait augmenter la
production d’ozone en évacuant la chaleur générée par la décharge électrique. Le
refroidissement a eau en mouvement représente la meilleure solution pour un meilleur

rendement de production d’ozone
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CHAPITRE-5 Traitement des eaux usées industrielles et domestiques par ozonation

La qualité physico-chimique des eaux domestiques et industrielles a été nettement
améliorée par le procédé d’ozonation, en notant que I’emploi d’un seul générateur reste
insuffisant pour atteindre les normes algériennes en vigueur.

Les résultats trouvés montrent que la décoloration des eaux par 1’ozone est une
technique intéressante pour permettre sa réutilisation pour le lavage, pour l'irrigation ou pour la

lutte contre les incendies.
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CONCLUSION GENERALE

L'élimination des micropolluants contenus dans 1’eau est un défi auquel doivent faire
face de plus en plus les installations. Tandis que les processus de traitement conventionnels
n’arrivent pas a les éeliminer compléetement, I'oxydation avec l'ozone s'avere l'une des
méthodes de traitement les plus efficaces.

Dans le cadre de cette thése, nous avons etudié la mise en place de plusieurs types de
générateurs d’ozone selon leurs mode de décharge (surfacique, volumique et mixte) et leur
utilisation, dans un montage de désinfection des eaux, dans le but d’améliorer 1’efficacité de
ce procedé.

En premier lieu, dans ce travail, nous avons opté pour deux configurations, 1’une basée
sur la décharge volumique et I’autre sur la décharge surfacique. Ces deux types de DBD
différents dans la géométrie des électrodes ont été compares tout au long de cette étude, d’un
point de vue électrique et en termes de génération d’ozone. Les principaux résultats déduits de
cette étude se résument dans les points suivants :

e L’étude électrique a montré qu’on obtient deux décharges quasi- similaires a partir des
deux configurations étudiées. Cependant, la configuration surfacique présente une densité
plus élevée des microdécharges en comparaison avec la configuration volumique qui est
caractérisée par une amplitude de courant plus grande. En plus, 1’augmentation de la tension
appliquée a pour conséquence d’augmenter la puissance consommeée par les deux modeles
des générateurs, surtout pour la configuration volumique.

e En termes de production d’ozone et dans les mémes conditions expérimentales, il a été
constaté que pour les deux modéles 1’élévation de la tension a pour effet d’accroitre la
quantité d’ozone, mais d’un autre coté cette augmentation provoque la diminution de
I’efficacité énergétique, autrement dit la concentration d’ozone par un 1 kWh d’énergie
consommee.

Par ailleurs, la méthodologie des plans d'expériences qui est un outil puissant pour
I'identification du point optimal du procédé d’ozonation a été utilisée dans ce travail. Gréce
aux résultats préliminaires, le procédé peut étre rendu moins sensible aux variations, en
évitant ainsi les éventualités colteuses de mauvais traitement. Comme [I’efficacité de
production d'ozone est liee aux dimensions géometriques du générateur, une procédure

experimentale basée sur les techniques de surface de réponse a été proposee pour la
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détermination des dimensions optimales du générateur a DBD surfacique. A partir des
résultats trouvés, il est recommandé d’utiliser des réacteurs a décharge surfacique a diametre
et longueur d’électrode réduits et avec un intervalle de circulation d’oxygene le plus petit
possible (de I’ordre de 1 mm) pour avoir des concentrations d’ozone satisfaisantes, avec
une réduction de la puissance consommeée.

Dans la troisieme partie de la thése, un nouveau générateur hybride qui utilise les deux
modes de décharge (volumique et surfacique) simultanément a été étudié. Ainsi une analyse
expérimentale comparative avec des configurations de décharge en volume et en surface a
été effectuée. Les résultats obtenus ont montré que ce nouveau réacteur présente un meilleur
rendement énergétique par rapport aux deux autres modeéles. D’un autre c6té, la combinaison
série entre la décharge volumique et surfacique dans cette configuration hybride, augmente
le taux de production d'ozone avec des faibles débits d’oxygéne.

Durant les expériences effectuées dans le cadre de la préparation de ce travail, il a été
constaté que la production d’ozone est accompagnée par une ¢lévation de température et qui
engendre une diminution remarquable du rendement énergétique en favorisant la dissociation
des molécules d’0zone. Pour cette raison, plusieurs systemes de refroidissement ont été mis en
place pour faire face a ce probléme. Notre choix s’est porté sur le refroidissement avec une
eau en mouvement dans un circuit fermé muni d’un ventilateur, et ce suite aux résultats
satisfaisants trouvés qui ont montré que la continuité de fonctionnement pendant plus de 3
heures peut étre assurée.

Aprés avoir optimisé le procédé de génération d’ozone, nous avons effectué le
traitement des eaux domestiques issues de la station d’épuration d’Ain Tolba, Wilaya de Ain
Temouchent en premier lieu, et industrielles de type textile en deuxiéme lieu, en utilisant un
générateur surfacique et un autre volumique.

Les analyses physico-chimiques de 1’eau de la STEP d’Ain Tolba avant et apres le
traitement, ont montré que 1’eau a été quasiment désinfectée, en constatant une dégradation
considérable de tous les parametres..

Par ailleurs, les résultats d’analyse physico-chimique de traitement des effluents textiles
montrent une grande dégradation au niveau des parametres. La qualité peut étre plus
améliorée en appliquant une concentration d’ozone plus grande.

En plus, les analyses par spectrophotométrie de I’cau industrielle colorée, avant et
apres le traitement, montrent I’efficacité de 1’0zonation en termes de dégradation des

colorants qui sont toxiques lors de leurs rejets dans 1I’environnement.
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Ainsi, nous avons montré que l’ozonation des eaux domestiques et industrielles
présente une solution écologique parfaitement adaptée au traitement de ce type d’eaux. La
concentration d’ozone dans 1’eau que le dispositif a atteint, est insuffisante pour la
désinfection complete, ce qui nécessite 1’amélioration de notre dispositif en multipliant le
nombre de générateurs d’ozone ou bien associer le procédé d’ozonation avec un autre

dispositif complémentaire de traitement biologique, physique ou autre.

Perspectives

Dans le cadre de ces travaux, nous avons mis au point deux principaux générateurs
d’ozone dont les propriétés des matériaux et les constituants peuvent influencer ses
performances. 1l serait alors intéressant d’étudier I’influence de ces matériaux sur le
rendement energétique.

L’étude électrique effectuée sur les réacteurs d’ozone peut étre améliorée en
introduisant des alimentations beaucoup plus stables ou il serait intéressant d’étudier
I’influence des formes d’onde pour les tensions d’alimentation.

Concernant le traitement des eaux par le procédé d’ozonation, et pour atteindre les
normes en vigueur, nous envisageons de réaliser un SKID comprenant plusieurs générateurs

d’ozone pour augmenter la quantité d’ozone produite.
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DECRETS

Décret exécutif n® 06-141 du 20 Rabie El Aouel 1427
correspondant au 19 avril 2006 définissant les
valeurs limites des rejets d'effluents liquides
industriels.

Le Chef du Gouvernement,

Sur le rapport du ministre de I'aménagement du
territoire et de 'environnement,

Vu la Constitution, notamment ses articles 85-4° et 125
(alinéa 2) ;

Vu la loi n° 90-08 du 7 avril 1990, complétée, relative a
la commune ;

Vu la loi n° 90-09 du 7 avril 1990, complétée, relative a
la wilaya ;
Vu la loi n° 03-10 du 19 Joumada El Oula 1424

correspondant au 19 juillet 2003 relative a la protection de
I'environnement dans le cadre du développement durable ;

Vu la loi n° 04-04 du 5 Joumada El Oula 1425
correspondant au 23 juin 2004 relative a la normalisation ;

Vu la loi n° 05-07 du 19 Rabie ElI Aouel 1426
correspondant au 28 avril 2005 relative aux hydrocarbures ;

Vu le décret présidentiel n°® 04-136 du 29 Safar 1425
correspondant au 19 avril 2004 portant nomination du
Chef du Gouvernement ;

Vu le décret présidentiel n° 05-161 du 22 Rabie El Aouel
1426 correspondant au ler mai 2005 portant nomination
des membres du Gouvernement ;

Vu le décret exécutif n° 93-160 du 10 juillet 1993
réglementant les rejets d'effluents liquides industriels ;

Décréte :

Article ler. — En application des dispositions de
l'article 10 de la loi n° 03-10 du 19 juillet 2003, susvisée,
le présent décret a pour objet de définir les valeurs limites
des rejets d'effluents liquides industriels.

SECTION 1
DES DISPOSITIONS PRELIMINAIRES

Art. 2. — Au sens du présent décret on entend par rejet
d'effluents liquides industriels tout déversement,
écoulement, jet et dépdt d’un liquide direct ou indirect qui
provient d'une activité industrielle.

Art. 3. — Les valeurs limites de rejets d'effluents
liquides industriels sont celles fixées en annexe du présent
décret.

Toutefois, en attendant la mise a niveau des installations
industrielles anciennes dans un délai de cinq (5) ans, les
valeurs limites des rejets d'effluents liquides industriels
prennent en charge I'ancienneté des installations
industrielles en déterminant une tolérance pour les rejets
d'effluents liquides industriels émanant de ces
installations. Ces valeurs sont fixées et annexées au
présent décret.

Pour les installations pétroliéres, le délai est de sept (7)
ans conformément aux dispositions législatives en
vigueur, et notamment celles de la loi n° 05-07 du 19
Rabie El Aouel 1426 correspondant au 28 avril 2005,
susvisée,

En outre et en raison des particularités propres aux
technologies utilisées, des tolérances particuliéres aux
valeurs limites sont également accordées selon les
catégories industrielles concernées. Ces tolérances sont
annexées au présent décret.

SECTION 2

DES PRESCRIPTIONS TECHNIQUES RELATIVES
AUX REJETS D'EFFLUENTS LIQUIDES
INDUSTRIELS

Art. 4. — Toutes les installations générant des rejets
d'effluents liquides industriels doivent étre congues,
construites et exploitées de maniére a ce que leurs rejets
d'effluents liquides industriels ne dépassent pas a la sortie
de l'installation les valeurs limites des rejets définies en
annexe du présent décret et doivent étre dotées d'un
dispositif de traitement approprié de manig¢re a limiter la
charge de pollution rejetée.

Art. 5. — Les installations de traitement doivent étre
concgues, exploitées et entretenues de maniere a réduire a
leur minimum les durées d'indisponibilité pendant
lesquelles elles ne peuvent assurer pleinement leur
fonction.

Si une indisponibilité est susceptible de conduire a un
dépassement des valeurs limites imposées, l'exploitant
doit prendre les dispositions nécessaires pour réduire la
pollution émise en réduisant ou en arrétant, si besoin, les
activités concernées.

SECTION 3

DU CONTROLE DES REJETS
D'EFFLUENTS LIQUIDES INDUSTRIELS

Art. 6. — Au titre de l'autocontréle et de
I'autosurveillance les exploitants d'installations générant
des rejets d'effluents liquides industriels doivent tenir un
registre ou sont consignés la date et les résultats des
analyses qu'ils effectuent selon des modalités fixées par
arrété du ministre chargé de l'environnement et, le cas
échéant, du ministre chargé du secteur concerné.

Les mesures sont effectuées sous la responsabilité de
I’exploitant et a ses frais dans les conditions fixées par la
réglementation en vigueur.

Art. 7. — Les résultats des analyses doivent étre mises a
la disposition des services de contrdle habilités.

Art. 8. — Les services habilités en la matiere effectuent
des contréles périodiques et ou inopinés des
caractéristiques physiques, chimiques et biologiques des
rejets d'effluents liquides industriels visant a s'assurer de
leur conformité aux valeurs limites fixés en annexe du
présent décret.

Art. 9. — Le contrdle des rejets comporte un examen
des lieux, des mesures et analyses opérées sur place et des
prélévements d'échantillons aux fins d'analyses.

Art. 10. — L'exploitant de l'installation concernée est
tenu d'expliquer, commenter ou fonder tout dépassement
éventuellement constaté et fournir les actions correctives
mises en ceuvre ou envisagées.
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Art. 11. — Les opérations de contrdle, telles que
définies ci-dessus, donnent lieu a la rédaction d'un
proces-verbal établi a cet effet.

Le proces-verbal comporte :

— les noms, prénoms et qualité des personnes ayant
effectué le contrdle,

— la désignation du ou des générateurs du rejet
d'effluents liquides industriels et de la nature de leur
activité,

— la date, I'heure, I'emplacement et les circonstances de
I'examen des lieux et des mesures faites sur place,

— les constatations relatives a l'aspect, la couleur,
l'odeur du rejet, 1'état apparent de la faune et de la flore a
proximité du lieu de rejet et les résultats des mesures et
des analyses opérées sur place,

— l'identification de chaque é&chantillon prélevé,
accompagné de l'indication de I'emplacement, de 1'heure et
des circonstances de préleévement,

— le nom du ou des laboratoires destinataires de
I'échantillon prélevé.

Art. 12. — Les méthodes d'échantillonnage, de
conservation et de manipulation des échantillons ainsi que
les modalités d'analyses sont effectuées selon les normes
algériennes en vigueur.

Art. 13. — Toutes dispositions contraires au présent
décret et notamment les dispositions du décret exécutif
n° 93-160 du 10 juillet 1993, susvisé, sont abrogées.

Art. 14. — Le présent décret sera publié au Journal
officiel de la République algérienne démocratique et
populaire.

Fait a Alger, le 20 Rabie El Aouel 1427 correspondant
au 19 avril 2006.
Ahmed OUYAHIA.

ANNEXE I
VALEURS LIMITES DES PARAMETRES DE REJETS D’EFFLUENTS LIQUIDES INDUSTRIELS
. VALEURS | TOLERANCES AUX VALEURS
N PARAMETRES UNITE | S \MITES LIMITES ANCIENNES
INSTALLATIONS
1 Température °C 30 30
2 PH - 6,5-8,5 6,5-85
3 MES mg/1 35 40
4 Azote Kjeldahl ! 30 40
5 Phosphore total ! 10 15
6 DCO ! 120 130
7 DBO5 ! 35 40
8 Aluminium " 3 5
9 Substances toxiques bioaccumulables " 0,005 0,01
10 Cyanures " 0,1 0,15
11 Fluor et composés ! 15 20
12 Indice de phénols " 0,3 0,5
13 Hydrocarbures totaux ! 10 15
14 Huiles et graisses ! 20 30
15 Cadmium ! 0,2 0,25
16 Cuivre total " 0,5 1
17 Mercure total " 0,01 0,05
18 Plomb total ! 0,5 0,75
19 Chrome Total " 0,5 0,75
20 Etain total ! 2 2,5
21 Manganese ! 1 1,5
22 Nickel total " 0,5 0,75
23 Zinc total ! 3 5
24 Fer " 3 5
25 Composés organiques chlorés ! 5 7

PH : Potentiel d’hydrogene

DCO : Demande chimique en oxygene
MES : Matiére en suspension

DBO;: Demande biologique en oxygene pour une période de cinq (5) jours
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ANNEXE II

TOLERANCE A CERTAINES VALEURS LIMITES DES PARAMETRES DE REJETS D’EFFLUENTS
LIQUIDES INDUSTRIELS SELON LES CATEGORIES D’INSTALLATIONS

1 - INDUSTRIE AGRO-ALIMENTAIRE :

a - Abattoirs et transformation de la viande :

s | owe | s | TR e e
Volume /quantité m3/t carcasse traitée 6 8
PH - 5,5-85 6-9
DBO, gt 250 300
DCO " 800 1000
Matiére décantable " 200 250

b - Sucrerie :

PARAMETRES UNITE VALEURS TOLERANCE AUX VALEURS LIMITES
LIMITES ANCIENNES INSTALLATIONS
Température °C 30 30
PH - 6-9 6-9
DBO, mg/l 200 400
DCO " 200 250
MES " 300 350
Huiles et graisses " 5 10

¢ - Levurerie :

PARAMETRES UNITE VALEURS TOLERANCE AUX VALEURS LIMITES
LIMITES ANCIENNES INSTALLATIONS
Température °C 30 35
PH - 55-85 6,5-85
DBO, mg/l 100 120
DCO " 7 000 8 000
MES " 30 50

d - Brasserie :

PARAMETRES owms | VALBURS | TOLERANCE AUX vALEURS LIMITES
Température °C 30 30
PH - 55-85 9-10,5
DBO? g/t de malt produit 250 300
DCO " 700 750
MES " 250 300

PH : Potentiel d’hydrogéne

DBO; : Demande biologique en oxygene pour une période de cinq (5) jours
DCO : Demande chimique en oxygene

MES : Matiére en suspension
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e - Corps Gras :

PARAMETRES owrs | vatEoms | ToLERAnCE v vaLEURSLIE:
Température °C 30 30
PH - 55-8,5 6-9
DBO? g/t 200 250
DCO " 700 800
MES " 150 200
2 - Industrie de I’Energie :
a - Raffinage de pétrole :

PARAMETRES UNITE VALEURS TOLERANCE AUX VALEURS LIMITES

LIMITES ANCIENNES INSTALLATIONS
Débit d’eau m3/t 1 1,2
Température °C 30 35
PH - 5,5-85 5,5-85
DBO, g/t 25 30
DCO " 100 120
MES " 25 30
Azote total " 20 25
Huiles et graisses mg/1 15 20
Phénol g/t 0,25 0,5
Hydrocarbures g/t 5 10
Plomb mg/l 0,5 1
Chrome 3+ " 0,05 0,3
Chrome 6+ " 0,1 0,5
b - Cokéfaction :
VALEURS TOLERANCE AUX VALEURS LIMITES

PARAMETRES UNITE LIMITES ANCIENNES INSTALLATIONS
DBO, mg/l 30 40
DCO " 120 200
Phosphores " 2 2
Cyanures " 0,1 0,1
Composés d’Azote " 35 40
Indice Phénols " 0,3 0,5
Benzéne, Toluene, Xyléne " 0,08 0,1
Hydrocarbures " 0,08 0,1
Aromatiques
Polycycliques
Sulfure " 0,08 0,1
Substances filtrables “ 40 50

PH : Potentiel d’hydrogene

DCO : Demande chimique en oxygene
MES : Matiére en suspension

DBO;: Demande biologique en oxygene pour une période de cinq (5) jours
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3 - Industrie mécanique :

VALEURS TOLERANCE AUX VALEURS LIMITES
PARAMETRES UNITE LIMITES ANCIENNES INSTALLATIONS
Température °C 30 30
PH - 5,5-8,5 5,5-8,5
DCO mg/1 300 350
Cyanure ! 0,1 0,15
Cuivre " 0,7 1
Nickel " 0,7 1
Zinc " 2,5 3
Plomb " 0,7 1
Cadmium ! 0,5 1
Hydrocarbures " 15 20
Phénol " 0,5 1
Métaux totaux ! 20 25
4 - Industrie de transformation des métaux :
PARAMETRES UNITE VALEURS TOLERANCE AUX VALEURS LIMITES
LIMITES ANCIENNES INSTALLATIONS
Cuivre mg/1 1.5 2
Nickel " 2 2,5
Chrome " 1,5 2
Fer " 5 7,5
Aluminium " 5 7,5
5 - Industrie de minerais non métallique :
a - Céramique :
PARAMETRES UNITE VALEURS TOLERANCE AUX VALEURS LIMITES
LIMITES ANCIENNES INSTALLATIONS
Température °C 30 30
PH - 5,5-8,5 5,5-8,5
DCO mg/1 80 120
Matiére décantable " 0,5 1
Plomb " 0,5 1
Cadmium " 0,07 0,2
b - Verre :
VALEURS TOLERANCE AUX VALEURS LIMITES
PARAMETRES UNITE LIMITES INDUSTRIES ANCIENNES
Température °C 30 30
PH - 5,5-8.,5 5,5-8.,5
DCO mg/l 80 120
MES " 0,3 0.5
Plomb ! 0,5 1
Cadmium ! 0,07 0,2
Chrome ! 0,1 0,1
Cobalt ! 0,1 0,1
Cuivre ! 0,1 0,3
Nickel " 0,1 0,5
Zinc " 2 5

PH : Potentiel d’hydrogene
DCO : Demande chimique en oxygene
MES : Matiére en suspension
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¢ - Ciment, platre et chaux :

s | o || TS T
Température °C 30 30
PH - 5,5-85 55-85
DCO mg/1 80 120
Matiére décantable " 0,5 1
Plomb " 0,5 1
Cadmium " 0,07 0,2
Chrome " 0,1 0,1
Cobalt " 0,1 0,1
Cuivre " 0,1 0,3
Nickel " 0,1 0,5
Zinc ! 2 5
6 - Industrie de textile :
PARAMETRES UNITE VALEURS TOLERANCE AUX VALEURS LIMITES
LIMITES ANCIENNES INSTALLATIONS
Température °C 30 35
PH - 6,5-8,5 6-9
DBO; mg/1 150 200
DCO " 250 300
Matiere décantable " 0,4 0,5
Matiere non dissoute " 30 40
Oxydabilité " 100 120
Permanganate " 20 25
7 - Industrie de tannerie et mégisserie :
PARAMETRES UNITE VALEURS TOLERANCE AUX VALEURS LIMITES
LIMITES INDUSTRIES ANCIENNES
DBO; mg/1 350 400
DCO " 850 1000
MES " 400 500
Chrome total " 3 4

PH : Potentiel d’hydrogene

DBO;: Demande biologique en oxygéne pour une période de cing (5) jours
DCO : Demande chimique en oxygene

MES : Matiére en suspension




Résumé
« Optimisation du procédé de génération d’ozone par décharge a barriére
diélectrique mixte « surfacique-volumique » pour le traitement d’eau »

Une décharge a barriére diélectrique est un plasma froid hors équilibre généré a la
pression atmosphérique entre deux électrodes recouvertes de diélectrique. La configuration
géomeétrique des électrodes dans ce type de décharge volumique, qui est la plus utilisée, peut-
étre de nature plan-plan, pointe-plan, multipointes-plan, lame-cylindre, fil-cylindre et
cylindre-cylindre. Le but principal cette these est de réaliser et étudier plusieurs types des
génerateurs cylindriques a décharge a barriere diélectrique surfacique, volumique et hybride,
et évaluer la faisabilité d’un procédé de traitement des eaux par ozonation, modéliser et
optimiser le rendement en termes de taux de production d’ozone et consommation d’énergie.
En plus cette technique sera impliquée dans un processus de traitement d’eaux urbaines et
industrielles.

Mots-clés : décharge a barriére diélectrique, générateur d’ozone, décharge surfacique,
décharge volumique, décharge mixte, traitement de I’cau.

Abstract

“Optimization of the ozone generation process by mixed dielectric barrier discharge
"surface-volume" for water treatment”

A dielectric barrier discharge is a non-equilibrium plasma generated at atmospheric
pressure between two electrodes covered with dielectric. The geometric configuration of the
electrodes in this type of discharge volume, which is the most used, perhaps nature plane-
plane, point-plane, multipointes -plane, blade- cylinder, wire- cylinder and cylinder-cylinder.
The main is study and perform several types of generators cylindrical with surface dielectric
barrier discharge, volume and hybrid, and assess the feasibility of a water treatment process
by ozonation, model and optimize performance in terms of rates ozone production and energy
consumption in addition this technique will be involved in a treatment process of urban and
industrial waste water.

Keywords: dielectric barrier discharge, ozone generator, surface discharge, discharge
volume, hybrid discharge, water treatment.
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