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Exprimant mav reconnaissance exwery les geny quir ont
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these. Je ne savais pas trop comment w’y prendre pour écrive ces
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Vecrive.

Introduction
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volonté que; malgré sow départ, jai covsentt v continuer dans
cette voie:. Sey conseilsy scientifiques, son owverture diesprit ainsi
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mener ov biew ce projet o éte une de mes motivations profondes
quand v terminer proprement le trovail entrepris.

Ces travaux de these ont éte réalises aw seinv de Uéquipe
"Applied Electrostaticsy’ de UVAPELEC (Application of Plasma,
tlectrostaticsy & Electromagnetic Compatibility Labovatory). La
disponibilite, les compétences et lov passion des actewrs de mow
quotidienv wont permis de mener v biew ces travaux. Ces quelques
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a chacune de ces persovunes.
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Chapitre 1 : les"électrostaticieny’

L'électrostatique est law branche de lov physique quic étudie les
phénomenes créés powr des choarges électriques statiques pour
Vobservatewr. Léquipe "Applied Electrostaticy’ dAPELEC et
AIRECOM est une équipe laborieuse quio comporte ... | Pawr ovdre
alphabétique puisque chacunw mva auwtant apportée, je remercie :
Abdelber Bendaoud pouwr sov sympathie et unw pew de tout, Kawimv
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rienw que Uow est chef de dépavtement !11).

Je serais tréy ingrate si je ne mentionnais pas le réle essentiel
de notre collegue et technicien dw laboratoive "IRECOM" Djllali qui
ma accompagné efficacement pour lo mise en place et le bow
fonctionnement de noy ogonisenrs, pour movoir usiné quelques pieces et
m/owvoir appris cvrecoller ce que lesy auitres ow moi avions cassé.

Chapitre 11 : les " électroniciens’

L conception et la réalisation des alimentations haute
tension-haute fréquence mvaumront fait bouger !

A commencer por VUSTO dany le laboratoire Electronique de
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a base de Vondulewr. Un merci particulier, donc, o Mansowr Zegrawr
(Charge de cowrs), grand manitow de Uélectronique de puissance.
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Introduction générale

Problématique

ous buvons 90 % de nos maladies . Cette affirmation de Louis Pasteur

(1822 - 1895) marque le début d’une nouvelle définition de I'eau potable.

En effet, bien que la relation directe entre la qualité de I'eau et la santé

humaine soit identifiée depuis de nombreux siecles, 1'eau n’était pas

jusqu’alors considérée comme un vecteur de maladies infectieuses.

C’est grace aux avancées de la microbiologie (découverte dans I’eau des
agents responsables d’épidémies dévastatrices telles que le choléra et la fiévre typhoide), qu’a la
fin du XIX*™ siécle, on comprend enfin qu’une eau fraiche, limpide et sans saveur ni odeur n’est
pas nécessairement potable.

Dans ce contexte, d’importants efforts de recherche ont été consentis a la fois aux
procédés de traitement des eaux et a la mise au point d’instruments de surveillance automatique.
De nouvelles techniques, tres performantes ont ainsi pu voir le jour, parmi lesquelles les procédés
de désinfection a 1’ozone, procédés qui marquent une nouvelle rupture technologique dans le
domaine du traitement de ’cau. Vis-a-vis de I’étape de désinfection, le traitement a 1’0zone
apparait comme un procedé alternatif et/ou complémentaire des techniques conventionnelles
telles que la chloration. En effet, ce procédé permet 1’élimination des microorganismes de 1’eau
brute par rétention sur une barriére, I’ozone.

En réponse a cette antinomie entre qualité et conservabilité, apparaissent actuellement des
traitements alternatifs. 1l s’agit, essentiellement, de techniques mettant en jeu de la lumiére pulsée
(principalement de 1’ultraviolet), des champs électriques pulsés ou la décharge volumique a
barriere diélectrique. Ces nouvelles technologies font aujourd’hui I’objet de nombreuses
recherches. Parmi ces technologies, dont seules émergeront celles répondant aux souhaits de
consommateurs et présentant les caractéristiques suivantes :

= Souplesse d’utilisation (facilité de mise en ceuvre, capacité a traiter différents produits...
* Couts d’investissement et d’exploitation raisonnables,
= Sécurité et reproductibilité du traitement,
on peut citer celles basées sur les plasmas réactifs hors équilibre générés par des décharges

¢électriques dans 1’air a la pression atmosphérique. Ce type de plasma (source abondante
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d’especes actives) présente actuellement beaucoup d’intérét pas uniquement pour les applications
environnementales (dépollution d’eau) qui ont motivé notre étude mais aussi pour un large
éventail d’autres applications industrielles (traitement de surface, gravure, dépbt des couches
minces, écrans plasmas, etc....) et biomédicales (décontamination, biomatériaux et plasma pour
la médecine). Parmi ces techniques, celles mettant en jeu les décharges volumiques a barriére
diélectrique font partie des préoccupations du laboratoire APELEC et nous allons en développer
quelques aspects de cette technique. Cette derniere semble répondre de maniere satisfaisante, et a

un codt raisonnable, aux besoins évoqués précédemment.

Etat de Part

La foudre a inspiré les générateurs d’ozone. Ce principe est utilisé dans les générateurs
d’ozone dit a barriere diélectrique, qui représentent la quasi-totalité des générateurs d’ozone
utilisés en purification de 1’eau. Ces générateurs purifient et désinfectent 1’eau au moyen de
I’0ozone qui est I’oxydant le plus efficace utilisé dans les traitements de 1’eau. Il n’en reste pas
moins une solution naturelle, écologique et simple a mettre en ceuvre pour la purification de
I’eau. Il est utilisé tout aussi efficacement pour le traitement des eaux usées. Les ozoniseurs
purifient 1’eau trés rapidement, détruisant les bactéries et €éliminant pratiquement 1’usage de
produits desinfectant tel le chlore. Le systéme ne laisse aucun résiduel dans 1’eau, évitant par la
méme, Dirritation des yeux, des muqueuses et de la peau, ainsi que 1’apparition des odeurs

désagréables. 11 est dune utilisation facile et simple a installer.

Généralement les générateurs d’ozone industriels utilisent la décharge volumique a
pression atmosphérique. A cette pression, le plasma a une forte propension 4 transiter vers 1’arc
électrique : les fréquences de collision sont trés élevées, I’amplification est trés rapide et si elle
n’est pas bloquée, elle induit a un échauffement du gaz et la formation d’un plasma thermique
dans lequel les électrons et le gaz sont a 1’équilibre et ou des températures de plusieurs milliers de
degrés sont atteintes. La solution la plus simple et la plus robuste pour un procédé plasma a la
pression atmosphérique consiste a introduire un diélectrique solide entre les deux électrodes.
Cette solution qui fait ses preuves, depuis plus d’un siécle, pour les écrans plats a panneaux

plasmas, est aussi celle utilisée pour la production d’ozone. La décharge ainsi obtenue est appelée
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décharge contr6lée par barriere diélectrique (DBD). Cette derniere constitue un milieu
chimiquement trés actif ou 1’énergie ¢€lectrique est transférée d’abord aux électrons qui excitent,
dissocient et ionisent les molécules du gaz qui reste pratiquement a la température ambiante ce
qui nécessite en pratique une faible consommation énergétique car les ions (gros consommateurs
d’énergie et capables de chauffer le gaz jusqu’a provoquer son claquage) ne sont quasiment pas
accélérés pendant le développement de la décharge couronne ou a barriére diélectrique qui génére
des ions, des espéces excitées et des radicaux libres. A la pression atmosphérique, seuls les
radicaux libres et les especes excitées a longue durée de vie perdurent suffisamment longtemps

pour alimenter la zone de décharge. C’est dans cette zone que se produit I’ozone.

Objectifs et organisation des chapitres

Dans le cadre de cette thése, nous avons opté d’étudier les réacteurs plasmas générés par
décharge a barriére diélectrique en raison de leurs aptitudes a traiter les petits volumes gazeux
avec des séparations inter électrodes de quelques mm contrairement au cas des réacteurs-
couronne.

Fort de ces connaissances, ce projet de thése a été mis en place afin de contribuer a I’étude
des DBDs et leurs applications et de maitriser un savoir-faire technologique pour le traitement de
I’eau et la désinfection de I’air par I’ozone. Le document présent montre le cheminement suivi et
les expériences mises en place afin de démontrer I’efficacité et la faisabilité de 1’intégration d’un
réacteur plasma dans un systéme de traitement d’eau potable et d’épuration des eaux usées. Un

autre produit, qui n’est autre que 1’air que nous respirons, fait I’objet de cette technique.

Par la suite de cette these, il sera intéressant de valoriser nos travaux par des applications
dans le domaine de traitement des eaux usées et traitement de 1’air. C’est ce que nous avons

commenc¢ d’entreprendre.

Cette thése est composée de deux parties principales. La premiere est une revue
bibliographique qui présente I’ensemble des phénoménes physiques abordés au cours de ces

travaux. La seconde décrit les expériences réalisées durant cette étude et analyse leurs résultats.
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La partie bibliographique débute par un chapitre consacré a une introduction a la décharge
" & barriere diélectrique " ainsi dénommée car son applicateur comporte un isolant entre les
électrodes et le gaz. Nous illustrerons son intérét et ses multiples applications. Dans un premier
temps, des rappels sur les plasmas sont d’abord donnés avant de passer en revue la bibliographie
concernant les deux décharges a barriere diélectrique : decharge volumique et décharge
surfacique. Nous allons nous attacher principalement a une étude comparative des deux

décharges considérées.

Le second chapitre consiste tout naturellement & faire un bref rappel sur 1’ozone, Ses

caractéristiques, ses avantages, ses inconveénients et ses diverses applications.

La seconde partie de ce manuscrit est divisée en deux sections indépendantes. La premiere
section est entiérement consacrée a 1’étude et développement d’une alimentation haute tension-
haute fréquence qui fait 1’objet du troisieme chapitre. Dans la seconde section qui est
rassemblée dans le quatriéme et le cinquieme chapitre, nous ferons une description des
réacteurs plasmas mis au point pour notre étude, en donnant leurs caractéristiques de
fonctionnement. Bien que le travail de ces deux sections ait été mené parallelement au cours de
cette these, nous avons volontairement choisi de séparer ces travaux pour que le lecteur, qu’il soit
plutdt électronicien ou plutdt électrotechnicien, puisse lire une partie sans que la lecture de 1’autre
partie soit nécessaire. La validation et 1’étude paramétrique de la DBD surfacique et volumique
dans le cadre d’une caractérisation sont présentées dans le quatriéme et le cinquiéme chapitre
respectivement. L’ application principale de la DBD de surface qui a été fixée dans cette thése est
le traitement de ’air et a I’issue des aspects concernant le comportement de la DBD en volume,
I’application de cette décharge au traitement des eaux usées a été étudiée. Cette voie a été

désignée suite a I’engagement de notre laboratoire a un projet de recherche sur le futur.

La conclusion de ce document présente une synthése des principaux résultats ainsi que les
perspectives qui découlent de cette étude. Elle donnera des pistes a nos successeurs d’apporter

des améliorations.
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CHAPITRE I - Synthése sur la DBD volumique et la DBD surfacique. Etude expérimentale comparative.

1. 1. Introduction

L’objectif de ce chapitre est d’introduire les notions nécessaires pour appréhender ce
travail de theése. Nous commencerons par décrire les premiéres tentatives de compréhension
des plasmas et des décharges électriques. Dans un deuxiéme temps, nous présenterons le
principe de fonctionnement des décharges contrblées par barriere diélectrique (DBD) puis
nous insisterons sur la description physique de cette décharge qui fait I’objet de cette thése.
Nous décrirons les deux cellules plasma pour générer une DBD volumique et une DBD
surfacique dans le but de faire une comparaison entre ces deux décharges.

Dans la derniere partie de ce chapitre, nous survolerons rapidement les applications

des décharges contrdlées par barriére diélectrique.

1. 2. Rappels sur les plasmas

Les premieres tentatives de compréhension des plasmas et des décharges électriques
ne sont pas récentes, méme si I’apparition du concept de plasma ne date que des années 1930.
Des phénomeénes naturels, souvent spectaculaires, mettent en jeu des arcs et des plasmas. Ils
ont intrigué les hommes et motivé des recherches qui débouchent aujourd’hui sur I’utilisation

industrielle des plasmas [1]. Mais d’abord, définissons ce que s’est un plasma.
Définition

Le plasma est défini comme étant un gaz partiellement ou totalement ionisé. Ce terme
a principalement été utilisé, a ses débuts, dans le domaine de 1’astrophysique pour définir un
état de la matiere contenant des especes chargées positivement ou négativement, mais
présentant au global un état neutre. Cet état de la matiere peut étre généré en fournissant de
I’énergie a un gaz, en appliquant par exemple un champ électrique intense conduisant a
I’ionisation du gaz. Cette ionisation résulte du transfert de 1’énergie cinétique des é€lectrons
aux molécules neutres du gaz. Il existe alors deux grands types de collision entre ces
éléments [2-3]:

+ Les collisions élastiques, qui ne participent pas directement a ’activation du
gaz, mais qui sont responsables de la conduction et de la diffusion de la
chaleur ;

+ Les collisions inélastiques qui sont responsables de changements au niveau de

I’énergie interne des molécules, de la nature des particules (ionisation,
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dissociation, attachement électronique...), en fonction de 1’énergie cinétique
des électrons. Ce sont ces collisions qui nous intéressent car elles participent a
la réactivité chimique des plasmas.

Il existe de nombreux types de plasmas que 1’on différencie selon leur densité
électronique ne (nombre d’électrons par unité de volume), leur température électronique Te
ainsi que leur longueur de Debye Ap. Cette grandeur définit la distance sur laquelle les effets
du champ électrique dus a une charge e ne sont pas neutralisés par un ensemble de charge de
signe opposeé. Elle est définit par la relation suivante [2] [4]:

1
N _(280kTe) 2
D=\ n,e?

Avec : g permittivité du vide (8,84.10 2 F.m™)
k constante de Boltzmann (1,3806. 1072 J.K *.molécule™)
ne densité électronique (cm™>)
Te température électronique (K).

Ne, Te €t Ap permettent de classer les plasmas selon le schéma de la figure 1. 1.

Une autre classification, basée sur les températures électronique Te, ionique T; et celle des
neutres T, permet de distinguer les plasmas dits chauds et les plasmas dits froids [2-3].

» Lorsque la température des neutres et des ions est proche de la température
électronique (5000 — 50000 K), on parle de plasma thermique ou de plasma
d’équilibre thermodynamique. Ce sont des gaz fortement ionisés ;

» Lorsque la température des électrons (1000 a 10000 K) est trés 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 ionisés.

Dans cette étude, nous nous intéresserons exclusivement aux plasmas froids.
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Figure 1. 1 : Classification des plasmas en fonction de leur densité eélectronique ne, de
leur énergie kT, et de la longueur de Debye Ap [5].

1. 3. Comment génere-t-on un plasma froid ?

Deux types de techniques permettent de générer un plasma froid a pression
atmosphérique [6]:

X Les techniques a faisceaux d’électrons ol les électrons sont créés puis accélérés sous
vide. Ces électrons trés energétiques sont ensuite introduits dans le gaz a traiter apres
avoir traversé une fenétre semi-conductrice. Dans ce gaz, qui est a pression
atmosphérique, les électrons créent un plasma a mesure qu’ils provoquent des
collisions avec les molécules de gaz.

X Les techniques a décharge électrique ou les électrons sont directement créés et
accélérés, a pression atmosphérique, dans le volume de gaz a traiter par I’application

d’une haute tension entre les électrodes. Ces électrons entrent en collision avec les
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molécules de gaz, transférant immédiatement leur énergie a mesure qu’ils circulent
d’une électrode vers 1’autre.
Il est & noter que 1’énergie moyenne des ¢électrons créés par décharge électrique est beaucoup
plus faible que celle des électrons obtenus par faisceaux d’¢lectrons. Pour des raisons
économiques et techniques, les montages a faisceaux d’électrons restent néanmoins peu
utilisés. La majorité des plasmas hors équilibre sont générés par des décharges électriques
parmi lesquelles on distinguera particulierement les décharges a barriere diélectrique, qui sont

les plus couramment employées dans le domaine de traitement de I’eau et stérilisation de 1’air.

1. 4. Décharges a barriére diélectrique
1. 4. 1. Historique

Les premiéres expérimentations connues sur ces décharges sont de W. Siemens en
1857. Les applications principales étaient la production d’ozone ou d’oxyde d’azote [4] [7].
En 1932, K. Buss [8-10] décrit le caractére filamentaire de cette décharge dans I’air a travers
les premiers clichés photographiques et mesures a 1’oscilloscope réalisés sur les DBDs. Dans
les années soixante-dix, les premieres simulations et recherches sur les DBDs permettent
d’¢largir le champ d’application de ces décharges a la modification de surface, a la déposition
assistée par plasma, aux lasers puis, plus tard, aux écrans plats, aux traitements d’effluents
gazeux. R. Bartnikas, en 1968, observait une décharge a barriére diélectrique dans un régime
différent de régime filamentaire classique. Cette décharge a été nommée décharge homogéne.
Il faut attendre 1988 pour découvrir I’existence d’un régime de DBD homogene a la pression
atmosphérique grace aux recherches des japonais Kanazawa et al [8]. Depuis de nombreuses

recherches ont été menées afin de comprendre les phénomenes physiques régissant les DBDs.

1. 4. 2. Définition et caractéristique d’une DBD

Une décharge a barriere diélectrique est un plasma froid hors équilibre généré a la
pression atmosphérique entre deux électrodes recouvertes de diélectrique. Ce plasma
faiblement ionisé (ne = 10° - 10™ cm™) est caractérisé par une température électronique de
quelques électronvolts bien supérieure a celle des espéces neutres qui sont majoritaires [8]
[11].

Cette décharge se caractérise par la présence d’un composant diélectrique sur au moins

une des deux électrodes (voire les deux) [3] [11-13]. Différentes configurations d’électrodes,
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ayant toutes en commun I’insertion d’une couche diélectrique couvrant au moins 1’une des
deux électrodes sont proposées. Ces dispositifs sont nombreux et variés avec une géométrie
homogéne ou hétérogene. Sur la figure 1. 2 sont représentées les configurations les plus
couramment utilisées. La largeur de I’espace inter-électrode varie de 0,1 mm (voire moins) a
plusieurs centimetres en fonction de I’application souhaitée.

Pour transporter un courant autre que capacitif dans 1’espacement de décharge, le
champ ¢lectrique se doit d’étre assez intense pour causer I’effondrement du gaz. Or, pour des
valeurs élevees de pression (et de distance inter-électrodes : loi de Paschen), I’augmentation
du courant entre deux électrodes métalliques entraine généralement le passage vers un régime
d’arc, synonyme de plasma a haute température et de dommage a la surface. La présence d’un
diélectrique entre les électrodes peut étre considérée comme une capacitance en serie avec
I’espace de gaz. Le principal réle de ce diélectrique est d’éviter le passage a 1’arc lors de
I’établissement de la décharge. Ceci résulte de 1’accumulation de charges sur le matériau
isolant. Ces charges de méme polarité que 1’électrode opposée provoquent une chute du
champ et une extinction de la décharge. Le diélectrique étant un isolant sa constante

diélectrique et son épaisseur, en combinaison avec la dérivée dans le temps de la tension
appliquée,dU/dt, détermine la quantité de courant qui peut passer a travers le diélectrique. Il

ne laisse pas passer le courant DC. C’est pourquoi, lorsqu’on travaille avec de telles
décharges, il est impératif qu’elles soient alimentées par une tension alternative. Dans ce cas,
la présence des charges va accélérer la formation des streamers par augmentation du champ
dans I’alternance suivante (§ 1. 4. 6).

Des différences de potentiel de I’ordre de dizaines de kV sont nécessaires pour allumer
les décharges dans un espace inter-électrodes de quelques millimétres. 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 50 Hz a 10 MHz [4-5].

La configuration geométrique 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 comme indiqué sur la figure 1. 3.

Page 10



CHAPITRE I - Synthése sur la DBD volumique et la DBD surfacique. Etude expérimentale comparative.
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Figure 1. 2 : Systémes d’électrodes les plus couramment utilisés pour la
production de :I). DBD volumique, IT). DBD surfacique [2] [4] [14].

a) et d). DBD caractérisée par la présence du matériau diélectrique au contact d’une électrode,
b). au contact des deux électrodes,
c). au centre de la zone de décharge.
e). DBD caractérisee par la présence du diélectrique de part et d’autre des deux électrodes.
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Figure 1. 3 : Représentation des différentes géométries d’électrodes pour les
décharges DBD volumiques [5] [15].

1. 4. 3. Caractéristiques électriques de la DBD

Afin de schematiser électriquement la DBD, nous pouvons suivre a travers tous les
matériaux physiques, le courant électrique imposé par 1’alimentation. Ceci est fait pour la
configuration cylindrique utilisée dans cette thése, cependant le processus peut étre généralisé
a toutes les DBDs [16].

Le courant sort de la borne supérieure de 1’alimentation a travers un cable qui vient se
connecter a 1’électrode conductrice, représentée dans le schéma électrique de la figure 1. 4
comme conducteur 1. Ensuite, le courant traverse le diélectrique externe, que nous
représentons avec la capacité C; ; puis le courant passe a travers le gaz qui présente une
caractéristique courant-tension. Finalement, nous trouvons le cable de retour a 1’alimentation
(conducteur 2).

Si nous négligeons les éléments résistifs des cables et des électrodes, les
caractéristiques physiques importantes qui fixent les valeurs électriques sont : la surface,
I’épaisseur et la constante diélectrique de la barriére, afin de déterminer les capacités ; le type
et la pression du gaz confiné, ainsi que la distance entre électrode et barriere, pour déterminer

la tension de claquage et la caractéristique électrique du gaz.

Page 12




CHAPITRE I - Synthése sur la DBD volumique et la DBD surfacique. Etude expérimentale comparative.

Conducteur 1 c J_ T v
A 1
T Ve

T 'Ir“u_,n
Va @ Vyq ,_\ Jl \= ) gaz

Conducteur 2 b

'
\

Diélectrique

a Electrodes

Figure 1. 4 : Caractéristique électrique d’une DBD a une seule barriére diélectrique [16].
V,: tension appliquée sur la cellule de décharge, V,: celle sur le gaz, Vg : celle sur le diélectrique.

1. 4. 3. 1. Parametres de régulation de la DBD

Nous allons désormais étudier 1’influence des différents paramétres de la DBD sur les

caractéristiques de la décharge.
I.  Influence de la tension

La tension régule le nombre de micro-décharges par cm? pendant une demi-alternance.
Lorsque la tension augmente, le nombre de micro-décharges par demi-alternance augmente
également [15].

Il.  Fréquence

Le nombre de décharges par unité de temps et le courant de décharge augmentent avec
la fréquence d’alimentation. Plus la fréquence est élevée et plus le temps entre la dernicre
décharge d’une demi-alternance et la premiére de la demi-alternance suivante est court. Les
charges ont moins de temps pour se neutraliser et renforcent le champ [15].

I11.  Distance inter-électrodes

La charge moyenne par micro-décharge en fonction de la distance inter-électrodes
(figure 1. 5) est calculée a partir d’une valeur moyenne de 100 micro-décharges [15].

La figure 1. 5 montre que la distance inter-électrodes régule la quantité de charge par
impulsion, qui définit 1’énergie d’un filament et celle-ci augmente avec la distance inter-
électrodes.

Pour résumer, 1’énergie d’un filament est définie par la distance inter-électrodes, le
nombre de micro-décharges par seconde est defini par la fréquence, et le nombre de micro-

décharges par unité de surface est corrélé a la tension appliquée au systeme.
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Figure 1. 5 : Charge par micro-décharge selon la distance inter-électrodes
(Verre, e=2mm) [15].

1.4. 4. Principe de la DBD

Suite a I’application d’une tension suffisamment élevée sur les €lectrodes, le claquage
du gaz conduit & la formation d’un canal conducteur appelé micro-décharge (figure 1. 6-a).
cette micro-décharge peut-etre représentée par le schéma équivalent de la figure 1. 4-b. Le
diélectrique en vis-a-vis de la micro-décharge se comporte comme I’isolant d’un
condensateur, C;, dont les armatures sont d’un coté la décharge et de 1’autre coté 1’électrode.
Notons que ce schéma équivalent n’a de sens que si I’on consideére uniquement une seule
micro-décharge ou une décharge homogeéne sur toute la surface des électrodes [10] [17].

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 Vgs. 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 appliquée sur le gaz, Vg, ce qui conduit a I’extinction de la décharge. Ainsi, la micro-
décharge 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. 6-b). Au changement de polarité (figure 1. 6-c), les charges précédemment déposées

sur le diélectrique permettent un claquage du gaz sous un champ plus faible que lors de la
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premiere alternance : Vy = V, - Vgs (avec V, et Vs de signes contraires lors du changement de
polarité).

La fonction premiere du diélectrique est de limiter la charge déposeée sur les électrodes
et par voie de fait le courant transitant dans le canal afin que la décharge ne devienne par un
arc comme cela peut arriver entre deux électrodes métalliques a pression atmosphérique. De
plus, I'utilisation du diélectrique a également pour conséquence de tendre vers une répartition

plus uniforme des micro-décharges sur toute la surface des diélectriques [14].
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Figure 1. 6 : Principe de fonctionnement d’une DBD :
(a) établissement d’une premiére micro-décharge, (b) extinction de la premiére micro-
décharge et amorgage d’une nouvelle, (¢) changement de la polarité appliquée sur les électrodes [17].

1. 4. 5. Description physique d’une DBD

De nombreuses études théoriques, expérimentales et numériques ont été menées au
cours des derniéres décennies [6], permettant une meilleure compréhension des nombreux

phénomenes physiques et chimiques intervenant dans une décharge a barriere diélectrique.
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1.4.5.1. La DBD, un plasma filamentaire

Dans la plupart des cas, les décharges a barriere diélectrique ne sont pas uniformes
mais constituées de nombreuses micro-décharges [6] [8] comme le montre la figure 1. 7. Cette
tendance s’explique par la nature du gaz et la pression de travail égale a la pression
atmosphérique. En effet, plus la pression augmente, plus le coefficient de diffusion des
especes chargées diminue. La barriére diélectrique oblige chacun de ces filaments, a
s’éteindre tres rapidement. En effet, les charges transférées par un filament sont bloquées a la
surface du diélectrique. Leur accumulation entraine la formation d’un champ électrique local
inverse, ce qui stoppe les avalanches électroniques et le flux de courant aprés quelques nano
secondes. A 1’endroit ou un filament de plasma est déja passé, le champ est quasi nul et donc
aucun filament ne peut se réamorcer. Les autres filaments de plasma s’amorcent donc
nécessairement a coté, ce qui permet une répartition spatiale spontanée des filaments de
plasma. Ces filaments forment souvent des modeles intéressants comme illustré sur la figure
1.8.

Figure 1. 7 : Plusieurs micro-décharges dans la surface d’un diélectrique [16].

Figure 1. 8 : Quelques modeéles de filaments dans une DBD [18].

Page 16



CHAPITRE I - Synthése sur la DBD volumique et la DBD surfacique. Etude expérimentale comparative.

1. 4.5. 2. Townsend mis en défaut

La théorie de Townsend sur les décharges auto-entretenues pose les bases de la
physique des décharges plasma. Une décharge est qualifiée d’auto-entretenue si elle se
poursuit lorsque la source extérieure d’électrons germes a été coupée [6]. Le courant

électronique i a une distance x de la cathode est alors lié au courant iy a la cathode par la

eax

relation [8]: =i 1y(e™ —1)

3.1

ou a est le premier coefficient de Townsend correspondant aux taux d’ionisation par impact
électronique sur les molécules de gaz et y est le second coefficient de Townsend
correspondant aux taux d’extraction d’un électron de la surface. Cette formule montre que la
décharge est dépendante du bombardement ionique sur la cathode et du matériau constituant
la cathode via le coefficient . La formule (3. 1) traduit le fait que les électrons créés par une
avalanche sur la distance inter-électrode doivent permettre, une fois collectés a I’anode, de
générer un bombardement suffisant pour extraire au moins un électron de la surface afin de
recréer une avalanche. Ce mécanisme ne se Vvérifie que pour des valeurs du produit de la
pression par la distance caractéristique (produit P.d) de la décharge suffisamment petit [19].
Cependant, les observations faites a pression et espace inter électrodes élevés (P.d > 200
torr.cm) montrent que les vitesses de propagation observées sont bien trop grandes pour
reposer sur le processus de Townsend. Pour expliquer ce comportement, les travaux de Loeb
sur des décharges couronnes et de Rather sur une décharge plan/plan ont été essentiels. Ils
parvinrent a mettre en évidence 1’existence de séries d’impulsions de courants (de 1 a 100 mA
durant environ 100 ns) peu lumineuses juste avant le passage a 1’arc électrique. Dans des
décharges couronnes, ces filaments ont par la suite été observes se propageant y compris dans
la zone de faible champ, ou le taux d’ionisation est en principe trop faible pour qu’un plasma
puisse exister. Le seul moyen d’expliquer ce fait était de concevoir que le champ entretenant
ces filaments n’était pas le champ extérieur, mais un champ créé de I’intérieur par une charge

d’espace.
1. 4.5. 3. De I’avalanche au « streamer »
A pression atmosphérique, les streamers se propagent en quelques dizaines de

nanosecondes. Un streamer est une charge d’espace qui se propage de proche en proche, c’est

une onde d’ionisation.
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@ Les avalanches électroniques

Considérons un systéeme de deux électrodes planes et paralléles plongées dans un gaz
isolant et entre lesquelles il y a un électron libre. Lorsqu’on applique une tension, 1’électron
est de plus en plus accéléré sous I’effet du champ électrique (etape 1 : a). Il parvient ainsi a
gagner une énergie suffisante pour ioniser par collisions des particules neutres, donnant
naissance a des ions positifs et a de nouveaux électrons (etape 1: b). Ce phénomeéne est
caractérisé par le coefficient a (coefficient d’ionisation). Chaque électron nouvellement créé
contribue a son tour, par ionisation par collision au cours de son déplacement vers 1’anode

(électrode positive), a la création d’une avalanche électronique (étape 1 : ¢, figure 1. 9) [20].

@ Théorie du canal (Streamer) :

Dans la théorie de Streamer, la présence d’une seule avalanche de taille suffisamment
importante peut provoquer le claquage par I’intermédiaire d’un canal de plasma appelé
streamer. Les mécanismes de base de cette théorie sont [6] [8] [20]:

% La création d’une avalanche primaire de type Townsend engendrée par un
électron germe ;

« Le renforcement du champ électrique local par la charge d’espace positive
laissée par la premiére avalanche ;

% La photo ionisation du gaz a la téte de ’avalanche ;

+« Latransition avalanche-Streamer lorsque le champ de charge devient de I’ordre
de grandeur du champ électrique appliqué.

L’avalanche primaire peut prendre naissance en un point quelconque de I’intervalle
inter-électrodes pour une valeur critique du champ électrique. Cette avalanche est
accompagnée de la création d’une charge d’espace. En effet, dans une avalanche, les électrons
forment un nuage négatif qui progresse rapidement vers 1’anode (électrode positive) alors que
de I’autre coté, les ions positifs restent immobiles (la mobilité des électrons est 100 a 1000
fois supérieure a celle des ions : étape 2). Le champ devient alors non uniforme et plus intense
pres des pdles de 1’avalanche et surtout au voisinage du pole positif (constitué par les ions
positifs) qui joue le réle d’une pointe conductrice. Le champ électrique sur les flancs de
I’avalanche quant a lui, diminue. Dés que la charge d’espace de 1’avalanche primaire atteint
une taille critique (soit environ 10® électrons), elle va contribuer a intensifier les collisions

ionisantes sur les poles. Le champ induit devient du méme ordre de grandeur que le champ
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applique. Une fois ce champ établi, la zone de séparation de charge va pouvoir se propager en
sens inverse des électrons, créant un filament appelé « Streamer » [21]. En effet, la zone de
séparation de charge qui devient des lors « la téte du Streamer » constitue un dipble
électrique (étape 3 : figure 1. 9). Les lignes de champs de ce dipdle renforcent localement le
champ électrique appliqué au voisinage immédiat de la téte. Les électrons présents entre la
téte du streamer et la cathode, sont alors fortement accélérés. Ces avalanches secondaires en
amont du streamer permettent de créer de nouvelles charges qui a leur tour vont générer la
charge d’espace un peu plus pres de la cathode. Les électrons des avalanches secondaires
dérivent et viennent neutraliser les charges positives a I’emplacement initial de la charge
d’espace (etape 4: figure 1. 9).

Par conséquent la téte du streamer a progressé vers la cathode et un canal globalement
neutre mais constitué d’électrons et d’ions subsiste en aval de la téte. Ce canal conducteur
permet finalement de rapprocher le potentiel de I’anode de plus en plus pres de la cathode.

Dans une decharge couronne, si le canal conducteur parvient a relier les deux
électrodes alors il y a court-circuit et plus rien n’empéche le passage a I’arc électrique.

Dans une DBD, le canal conducteur se propage jusqu’a la surface du di¢lectrique de
sorte que la totalité du champ extérieur se retrouve appliqué simplement aux bornes du

diélectrique. Le champ dans le gaz devient alors nul et le filament s’éteint.

1. 4. 6. Effets d’une barriére diélectrique sur les filaments

Si le mécanisme de propagation d’un streamer peut dans certaines conditions étre le
méme dans une décharge couronne que dans une DBD, la barriére diélectrique joue un réle

essentiel dans le processus d’extinction puis d’amor¢age des filaments dans une DBD.

1. 4. 6. 1. Extinction d’un filament

Une DBD est nécessairement alimentée par une alimentation périodique sinon, elle
s’éteint. Ceci est dii au fait que lorsque les filaments parviennent a la surface du diélectrique,
les charges qu’ils transportent se déposent en surface et écrantent le champ extérieur (etape 5 :
figure 1. 10). Ce dépot de charge annihilant le champ dans 1’espace gazeux, éteint rapidement
les filaments ce qui explique leur temps de vie tres court dans une DBD. Ce temps de vie
correspond en effet simplement au temps d’arrivée des ¢€lectrons sur le di¢lectrique. Une fois

adsorbées, les charges ne diffusent pas sur la surface du diélectrique et peuvent rester
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plusieurs minutes, voire plusieurs heures sur le diélectrique, tant que rien ne vient les
recombiner. La présence d’eau dans le gaz diminue par exemple le temps de vie des charges
adsorbées mais malgré cela, les charges peuvent étre observées simplement en saupoudrant la
surface du diélectrique de fines particules apres avoir pris le temps de démonter le réacteur ce

qui prouve la relative stabilité des charges en surface [6].

1. 4. 6. 2. Amorcage des filaments

Le role des charges adsorbées ne s’arréte pas a I’extinction des filaments. Quelle que
soit ’alimentation utilisée, les charges restent suffisamment longtemps sur la surface isolante
pour étre encore présentes lorsque I’alimentation change de polarité. Le champ qu’elles

induisent vient alors renforcer le champ extérieur appliqué (figure 1. 11).

1. 4. 6. 3. Effet "mémoire " du diélectrique

La présence du diélectrique devient importante lorsque la micro-décharge a franchi
I’espace inter-électrodes. Lors de la montée de la tension, les micro-décharges additionnelles
sont initiées a de nouveaux endroits sur le diélectrique d a la présence des charges résiduelles
sur le diélectrique qui réduisent le champ électrique aux positions ou les micro-décharges sont
déja apparues. Toutefois, lorsque la tension est inversée, les prochaines micro-décharges
auront tendance a se former exactement aux endroits des micro-décharges du cycle précédents
(figure 1. 12). Etant donné que la tension a chuté & ces endroits, I’atteinte du claquage dans la
demi-période suivante nécessite un taux de variation de la tension externe plus faible.
Conséquemment, ’opération de DBD a faible fréquence a tendance a distribuer les micro-
décharges sur la surface disponible du diélectrique tandis que les hautes fréquences tendent a
« rallumer » les anciennes micro-décharges exactement aux mémes endroits a chaque demi-
période [4]. Cet effet "mémoire " due a I’accumulation des charges sur le diélectrique est une
caractéristique dominante pour les décharges filamentaires qui peut avoir un effet important

sur I’'uniformité et I’homogénéité de la génération d’ozone pour le traitement de 1’eau [21-22].
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Figure 1. 9 : Schématisation des étapes de développement d’un filament de plasma a

pression atmosphérique [6] [20].
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Etape ® : les charges déposées par un filament restent a la surface du diélectrique.

Figure 1. 10 : Effet des charges adsorbées [6].
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Figure 1. 11 : Effet des charges adsorbées lorsque la polarité de I’alimentation s’inverse

[6].
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méme endroits des filaments du cycle précédent.

Figure 1. 12 : Effet "/mémoire ” dans une DBD [22].

1. 5. 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-decharge [2] [23-24]. Parfois, dans des
conditions trés particuliéres, la décharge s’établit de fagon homogéne dite ” glow discharge”.

Dans les reacteurs que nous avons mis au point et qui sont decrits dans le quatrieme et
cinquieme chapitre, il s’agit du premier type de décharge. Dans les décharges filamentaires,
du fait de la polarisation du diélectrique et de la persistance d’une charge de surface, il va y
avoir une répartition aléatoire des filaments de décharge sur la surface du diélectrique.

L’utilisation d’un isolant permet également de générer des décharges soit en volume
soit de surface [21]. Des photos de la décharge (en volume et de surface) en fonctionnement

montrent quand a elles, des différences visuelles (figure 1. 13).

1. 5. 1. Décharge volumique a barriere diélectrique

La DBD volumique s’¢tablit entre deux électrodes séparées ['une d’elle par un isolant,
le diélectrique. La décharge se développe principalement dans le volume gazeux. Lorsqu’un
espace gazeux separe les électrodes, 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. 14 (a a c), la

décharge est obtenue dans le volume séparant les deux électrodes [2].
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1. 5. 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’¢lectrode active
est directement en contact avec le diélectrique, et la décharge va se propager a la surface de
I’isolant [2] [21] [25]. 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. 14 (d a g) voit la décharge s’instaurer
a la surface du diélectrique.

Créer le plasma preés de la surface du diélectrique présente de nombreux intéréts. La
proximité avec la surface permet d’abaisser la tension de claquage, parce que 1’on supprime le
gap inter-électrodes. Une telle décharge peut étre facilement dupliquée et appliquée a la
surface d’objets variés: cylindres, plaques...L’utilisation de cette décharge pour la
dépollution de I’air est actuellement en pleine expansion.

Les DBDs de surface sont similaires aux DBDs en volume. Cependant, I’interaction
avec le diélectrique est plus forte dans le cas de décharge surfacique, la capacité de celui-ci
dépend tres fortement de la longueur sur laquelle s’étale la décharge. Lorsque la tension est
augmentée, le nombre de microdécharges augmente pour une DBD volumique alors que ¢’est

la longueur de ces microdécharges qui augmente dans le cas d’une décharge surfacique [14].

Figure 1. 13 : Photos d’une DBD en volume (gauche)
et d’une DBD de surface (droite) [21].
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Figure 1. 14 : Schémas de décharge a barriere diélectrique [21],
avec un gap gazeux (a a c), ou en surface (d a g).
(d) DBD de surface a électrodes décalées, () DBD de surface a électrodes non décalées, (f)
décharge couronne de surface, (g) décharge rampante.

1. 6. Etude expérimentale comparative entre la DBD en volume et la DBD de surface

Le but de I’étude ¢étant de faire une comparaison entre la DBD volumique et la DBD
surfacique, nous avons choisi d’utiliser une technologie déja présente dans le laboratoire pour
générer ce plasma. Nous avons testé deux géométries de décharges a barriére diélectrique. Il
s’agit d’une part d’une décharge en volume de type pointe-plan et d’autre part d’une décharge

de surface.
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1. 6. 1. Décharge en volume

La cellule pour la décharge en volume est schématisée sur la figure 1. 15. Elle est
constituée de deux électrodes pointe-plan dont 1’une des électrodes est recouverte d’un
diélectrique solide. L’électrode plane dont le matériau constitutif est I’aluminium, étant reliée
a la masse par I'intermédiaire d’une résistance de valeur ohmique R = 100Q. L’¢électrode
active est une pointe en tungstene, de rayon de courbure p = 150 um et est placée au dessus
de la barriére diélectrique a une distance de 1 mm. Une plaque en verre rectangulaire de 30
cm de longueur, 20 cm de largeur et d’épaisseur fixe e = 3 mm constitue la barriére
diélectrique. La tension est relevée a ’aide d’un voltmétre électrostatique.

La photo de la figure 1. 16 illustre I’ensemble de I’équipement é€lectrique ainsi que la

cellule-plasma dont nous disposions au laboratoire pour effectuer cette expérience.

1. 6. 2. Décharge de surface

La cellule pour la décharge de surface est différente de celle en volume. Elle est
obtenue en utilisant deux électrodes sous forme de deux bandes d'aluminium adhésif, de 2 cm
de largeur et 10 cm de longueur, placées chacune sur un c6té différent du diélectrique. La
barriere diélectrique est en verre ayant une épaisseur fixe e = 3 mm. La configuration est
schématisée sur la figure 1. 17.

Pour obtenir la décharge, on applique une haute tension alternative (généralement
sinusoidale) entre les deux ¢lectrodes, I'une d’entre elles étant reliée a la terre. Par la suite,
nous considérons la configuration classique suivante : sur la face supérieure, 1’électrode active
désigne ’¢lectrode reliée au signal HT et sur la face inférieure, I’électrode de masse désigne
I’¢électrode reliée a la terre. Lorsque la haute tension est appliquée, un plasma de couleur
bleutée se forme a la surface du diélectrique sur les deux faces. Il s’étend a I’extrémité d’une
électrode vers I’extrémité la plus éloignée de 1’électrode opposée et est réparti de fagon assez

homogeéne le long des électrodes.

1. 6. 3. Alimentation électrique de la décharge

Du fait de I’utilisation de décharge a barriére diélectrique dans le cadre de notre travail
afin d’éviter le passage a I’arc, il faut générer une tension alternative. C’est donc a partir
d’une alimentation variable (HAMPDER ENGINEERING CORPORATION, 0-220V)

traditionnel qu’un signal sinusoidal de fréquence 50 Hz est délivré. La tension ainsi genérée
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est ensuite élevée entre 0 et 6 kV par un transformateur haute tension haute fréquence
(fréquence 22 kHz). Une résistance de mesure de 100Q est insérée en série entre une

électrode et la masse pour effectuer la mesure du courant généré par la DBD.

Autetransformateur 1 Tm:ﬁ“%g::fg
- i [ e |

AC

Oscilloscope
numérique
Figure 1. 15 : Repreésentation schématique du dispositif expérimental pour I’étude de
la DBD en volume.

Figure 1. 16 : Visualisation du dispositif expérimental.
1-  Autotransformateur ; 2- Transformateur HT ; 3- Electrode HT (pointe) ; 4- Diélectrique ;
5- Electrode a la masse ; 6- Résistance de mesure ; 7- Oscilloscope numérique ; 8- Sonde HT.
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Figure 1. 17 : Représentation schématique du dispositif expérimental pour
I’étude de la DBD de surface.

1. 6. 4. Résultats et discussions

Le courant est constitué de séries d’impulsions apparaissant a chaque demi-période,
s’éteignant apres que la tension atteint sa valeur maximale. Cette forme de courant est typique
des séries de micro-décharges qui apparaissent dans une décharge a barriére diélectrique
surfacique. Sur la figure 1. 18-a apparaissent simultanément les contributions de la décharge
de chaque c6té de 1’¢lectrode HT. Pour la DBD volumique, la génération de micro-décharges
est limitée. On obtient alors un courant dont la forme est représentée a la figure 1. 18-b. Dans
ce cas, les impulsions de courant sont pratiquement inexistantes lors de 1’alternance négative.
L’amplitude des impulsions est nettement supérieure par rapport a celle dans la DBD de
surface et les pics de courant peuvent atteindre des valeurs de 80 mA mais pour des durées
relativement courtes (de I’ordre de la ns).

Les figures 1. 19 et 1. 20 représentent le comportement du courant de décharge en
fonction du temps pour une tension appliquée de 5 kV (a) et une tension de 6 KV (b) pour la

DBD volumique et la DBD surfacigque respectivement.
1. 6. 5. Commentaires
Pour achever cette partie, il est intéressant de comparer — brievement — la DBD

volumique et la DBD surfacique. Cette simple expérience met en évidence que, pour la
configuration classique de la figure 1. 17 (électrode active a la face supérieure et électrode de

Page 28



CHAPITRE I - Synthése sur la DBD volumique et la DBD surfacique. Etude expérimentale comparative.

masse a la face inférieure), les impulsions positives et les impulsions négatives sont
majoritairement liées au plasma de part et d’autre de 1’¢lectrode active. Comparativement a la
DBD volumique, la décharge de surface a barriere diélectrique se caractérise par une plus
grande stabilité dans le temps et une meilleure homogénéité le long des électrodes. Par contre,
de forts pics de courant apparaissent dans la décharge de volume a barriére diélectrique.

Ces résultats constituent une premiere approche de 1I’étude de la décharge a barriere
diélectrique et ouvre la voie a des travaux complémentaires afin d’optimiser une cellule pour
le traitement de I’air et la dépollution de I’eau. Néanmoins, ces études préliminaires ont
permis d’utiliser, pour la premicre fois au laboratoire, la DBD surfacique (pour le traitement
de lair et des odeurs) et la DBD volumique (pour la dépollution de 1’eau). Ces travaux sont

présentés en détail au quatrieme et cinquiéme chapitre.
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Figure 1. 18 : Oscillogramme typique du courant.
(a) DBD surfacique, (b) DBD volumique.
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Figure 1. 19 : Oscillogramme du courant pour la DBD volumique.
Epaisseur du diélectrique = 3mm,
(@ U=5kV, (b)U=6kV.
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Figure 1. 20 : Oscillogramme du courant pour la DBD surfacique.
Epaisseur du diélectrique = 3mm.
(@ U=5kV, (b)U=6kV.

1. 7. Décharges a barriére diélectrique dans les applications industrielles

Les premiéres expériences utilisant des décharges a barrieres diélectriques a pression
atmosphérique furent réalisées par Siemens, en 1857, qui obtint la premiere synthése de
I’0zone dans I’air a partir d’'une DBD [26]. La production d’ozone fut 1’objet de nombreuses
recherches finalisées qui aboutirent a la réalisation de réacteurs industriels largement utilisés
de nos jours. L’ozone est principalement utilisé dans le traitement de 1’eau pour la rendre
potable ainsi que dans ’industrie du papier ou en association avec de [’oxygene et de
I’hydroxyde d’hydrogene, il permet de traiter la pate a papier sans intervention de chlore.

Au cours de ces derniéres décennies, les applications des décharges a barriéres
diélectriques ont été diversifiées. Selon I’objectif recherché soit la décharge filamentaire, soit
la décharge luminescente est privilégiée. Il est apparu trés tét que ces décharges a barriéres
diélectriques constituaient un moyen privilégié afin de créer des excimeres de gaz rares [10]
[16]. En effet, en plus d’un fonctionnement a haute pression, une condition supplémentaire
doit étre réunie pour former les excimeres. Des électrons trés rapides (entre 8 et 20 eV) sont
nécessaires pour former les états atomiques précurseurs de ces excimeres. La DBD est un
candidat idéal pour réaliser la lampe a exciméres, car ce sont des décharges fonctionnant a
haute pression, et dont les électrons trés énergétiques évoluent dans un champ électrique
¢levé, proche de la tension d’amorcage.

Les applications développées utilisent le rayonnement ultraviolet lointain (U. V. L.)
émis par ces milieux gazeux. Pour des pressions de quelques centaines de Torr, voire de

plusieurs atmosphéres, ’essentiel de la luminescence U. V. L. est constitué par le second
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continuum des gaz rares, situé respectivement a 172 nm, 145 nm et 130 nm pour le xénon, le
krypton et I’argon. Ces lampes & exciméres sont des sources intenses de rayonnement
incohérent U. V et U. V. L., et sont dotées d’une bonne efficacité. Ces rayonnements, de
faibles largeurs spectrales (environ 10 a 15 nm), sont émis dans des gammes de longueurs
d’ondes intéressantes pour des applications industrielles qui sont principalement :

@ Le dépot des couches minces en micro-électronique,
Le traitement de surface,

La photo-oxydation du silicium a basse température,

® o &

La photo-dégradation de micropolluants ou le traitement de I’eau et des gaz
d’échappement.

Les écrans a plasmas utilisent le rayonnement des excimeres pour exciter différents
luminophores pour produire les trois couleurs fondamentales (rouge, vert et bleu).

Une application visée pour un proche futur, concerne le pompage des lasers a
excimeres par des DBD afin de minimiser le codt du systéme laser.

Enfin, les décharges a barriéres diélectriques intéressent également les "éclairagistes”
qui, pour des considérations environnementales (I’économie d’énergie et 1’élimination du
mercure), souhaiteraient remplacer les lampes a décharge d’arc a mercure par des lampes a

excimeres.

1. 8. Conclusion

Ce chapitre a fait ’objet d’une étude bibliographique sur les plasmas en général, pour
bien situer en particulier les plasmas non-thermiques génerés par les décharges a barriére
diélectrique qui sont étudiés dans ce travail. Au cours de ce chapitre, nous avons introduit le
concept de décharge a barriere diélectrique et les éléments physiques qui la caractérisent.

Nous allons nous intéresser plus particulierement a la configuration de DBD
surfacique a électrodes non décalées avec le plasma sur une face seulement (chapitre IV) et a
la configuration cylindre-cylindre mono-diélectrique pour générer une DBD en volume
(chapitre V).

Puisqu’il est possible de produire 1’ozone dans certains gaz et plus spécialement dans
I’air par les décharges ¢€lectriques, nous allons faire le point sur ce dernier dans le chapitre
suivant. nous allons présenter aussi des généralités sur les propriétés physicochimiques de

I’0zone, les différentes méthodes de sa production et ses applications.
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2.1. Introduction

Nous avons besoin d’un apport d’oxygéne (O,) pour respirer et vivre. Sur terre, cet
oxygene est produit naturellement par le processus de la photosynthese des plantes et des
algues. Les plantes absorbent le gaz carbonique généralement pendant la nuit, 1’utilisant pour
leur croissance et libérent de I’oxygene utile aux hommes et aux animaux.

Quand une molécule d’oxygene est exposée aux rayons ultra-violets (UV), I’activité
individuelle des atomes est accrue grace a 1’absorption d’énergie. Si le niveau des UV est
assez €levé, I’oxygéne O; sera divisé en deux atomes d’O;. La plupart des atomes d’oxygéne
O; se recombinent pour reformer de I’oxygéne O, mais certains en se recombinant

produisent de 1’O3, 3 atomes d’oxygene, appelé ozone.

2.2. Découverte de I’ozone et les premiéres mesures
2. 2. 1. Découverte de I’0zone

Cela fait déja assez longtemps que 1’ozone est le sujet de recherches. En 1840, le
chimiste Christian Friedrich Schonbein découvrit que ce gaz se formait pendant les
décharges électriques, et le baptisa ozone (ce qui signifie "sentir” en grec). On découvrit
rapidement que 1’ozone était un composant de 1’air. Schénbein lui-méme développa les
techniques de mesure de 1’ozone, qui furent améliorées a I’observatoire Montsouris a Paris.
Ces premicres données de concentrations d’ozone, entre 1876 et 1910, sont aujourd’hui le
témoin des teneurs en ozone de I’atmosphére avant la révolution industrielle [28-29].

En 1879, on découvrit que seule une trés faible partie des UV-B du soleil atteignait la
surface terrestre. L’année suivante, les scientifiques montrérent que 1’ozone absorbait
énormément ces rayons et qu’il pouvait étre responsable de la filtration de ces UV-B.
Cependant la quantité d’ozone présente dans la basse troposphére était trop faible pour jouer
ce role, et on supposa avec raison que 1’ozone devait se trouver essentiellement dans la haute
atmosphere.

Au début du 20°™ siécle, des travaux trés importants ont été réalisés par Gordon
Dobson. Ce chercheur a développé un spectromeétre Dobson qui est utilisé depuis 1929 pour
mesurer 1’ozone dans toute 1’atmosphére, et est utilis¢ de nos jours, méme s’il est

progressivement remplacé par des méthodes plus modernes [30].
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2. 2. 2. Cycle de Chapman

En 1930, le britannique Sydney Chapman exposa ses théories sur la formation et la
destruction chimique de 1’ozone [30]. Ces hypotheses, qui se révélerent correctes, sont
appelées le cycle de Chapman ou les réactions de Chapman. L’atome d’oxygene et 1’ozone se
transforment alternativement 1’un en 1’autre. Les liaisons qui unissent les atomes au sein des
molécules sont cassées a cause des rayons solaires. Pour briser la molécule d’O, il faut plus
d’énergie solaire que pour briser la molécule d’ozone (dans le premier cas, il faut une
longueur d’onde de 240 nm contre 320 nm dans le second cas). La formation (figure 2.1) et la
destruction (figure 2.2) de I’ozone sont en équilibre et la réaction dont le bilan est nul est la
suivante : 30, > 20; et 203 » 30,

La quantité d’ozone résulte donc d’un équilibre entre formation et destruction naturelles.

2. 3. Définition de ’0zone

L’ozone est un gaz de couleur bleu pale voisin de I’oxygene qui peut avoir sur les étres
vivants des conséquences bénéfiques ou dangereuses. 1l est naturellement détruit et régenéré
dans I’atmosphére suivant un processus faisant intervenir le rayonnement solaire ultraviolet et
I’oxygene. Il est présent dans la haute atmosphere (stratosphére) sous la forme d’une couche
d’une quarantaine de kilometres d’épaisseur surmontant la troposphere. Cette couche, connue
sous le nom de « couche d’ozone », fait I’objet d’une surveillance constante. Elle constitue en
effet un écran aux rayonnements ultraviolets émis par le soleil, rayonnements dont les effets
nocifs affectent non seulement 1’étre humain (cancers, cataractes, ulcéres, maladies du sang,
etc.) mais également d’autres étres vivants [28-29] [32-33].

Mais ’ozone est également présent dans la basse atmosphére grace aux courants
atmosphériques descendants en provenance de couche d’ozone. Lorsqu’il est inhalé, il
provoque des irritations du nez et de la gorge. C’est donc un gaz toxique. L accroissement de
sa concentration dans 1’air que nous respirons, notamment lors de situations météorologiques
empéchant sa dispersion, représente un danger pour notre santé. Dans la basse atmospheére,
I’ozone peut, entre autres, résulter de I’action sur 1’air de décharges électriques (orages). Mais
il provient surtout de la pollution urbaine émanant de certaines activités humaines. Il est
essentiellement produit dans les régions tropicales et est transporté vers les hautes latitudes au

cours de I’hiver par les grands courants aériens [33].
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Figure 2.1 : Formation naturelle de I’ozone (cycle de Chapman) [31].
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Figure 2.2 : Destruction naturelle de I’ozone (cycle de Chapman) [31].
2.4. Caractéristiques de I’ozone

L’ozone (O,) est une forme tres instable et réactive de I’oxygene. C’est un gaz bleute

et odorant, qui se forme naturellement dans la stratosphére sous 1’action du rayonnement

ultraviolet, émis par le soleil, sur les molécules d’oxygene. Il est généré artificiellement par
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décharge ¢lectrique dans de I’air, de I’oxygene, ou un mélange des deux.

L’ozone est un oxydant trés puissant utilisé notamment dans le traitement de I’eau. On
parle alors d’ozonation. Celle-ci résulte de deux types d’oxydation bien distincts qu’il
convient de définir. L’oxydation dite moléculaire est reliée directement a la molécule d’ozone

O,. L’autre forme d’oxydation, dite radicalaire, est a relier a une forme non commune de

I’0zone, ou la molécule a perdu un électron apparié (normalement, les électrons sont présents

par paires, mais dans le cycle de réactions en chaine de 1’ozone, des dissociations de paires

d’¢lectrons peuvent avoir lieu), conduisant a la formation du radical hydroxyle OH'. L’0zone
moléculaire est responsable des réactions dites directes, a actions spécifiques ; les radicaux,
quant a eux, sont responsables des réactions dites indirectes, beaucoup plus rapides, mais
nettement moins ciblées que les premiéres, les radicaux oxydant un grand nombre de
molécules. 1l est a noter que certains composés tendent a stabiliser 1’0zone dans 1’eau, et donc
a limiter la formation de ces radicaux. C’est notamment le cas des ions carbonates et
bicarbonates.

L’0zone est peu soluble dans I’eau. Sa solubilité augmente avec la température de
I’eau et avec sa concentration dans la phase gazeuse. Inflammable et explosif, 1’0zone est
aussi plus lourd que I’air (densité par rapport a I’air : 1,657) ; il peut donc s’accumuler prés du
sol. L’odeur piquante de 1’ozone est détectée a un seuil de perception d’environ 0,01 ppm, et
I’on considére qu’un taux de 0,25 ppm est préjudiciable a la santé. L’ozone étant un gaz
instable, il est produit sur le lieu de son utilisation par décharge électrique dans un gaz
contenant de 1’oxygéne. Il est généralement utilisé de I’air, qui doit étre propre (pour éviter
des problemes de répartition de courant) et sec : son point de rosée devant se situer a - 60°C,

afin d’éviter tout probléme de corrosion a I’intérieur du générateur d’ozone [34].
2. 5. Données physico-chimiques sur 1’ozone

2. 5. 1. Propriétés physiques

L’ozone est un composé naturel présent dans toute 1’atmosphére a faible concentration
[35]. A température ordinaire l'ozone est un gaz instable de couleur bleue lorsqu'il est observé

sous une épaisseur suffisante, d'odeur caractéristique et pénétrante (décelable a des teneurs de
I'ordre de 0,01 a 0,05 ppm).
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Les principales constantes physiques, thermodynamiques et toxicologiques de I'ozone
sont reprises dans le Tableau 2.1.

Tableau 2.1 : Principales constantes physiques de I'ozone [28] [35-36].

Masse molaire 47,9982 g/mol
Point de fusion -192,7°C
Point d’ébullition -111,9 °C (1 atm.)
Masse volumique (gaz) 0°C, 1 atm. 2,15 g/
Enthalpie de formation 142,12 KJ/mol
Energie de dissociation -144,8 KJ/mol
Potentiel d’oxydation a 25°C +2,076 V
Angle de liaison 116°

2.5.2. Structure de I’0zone

L’ozone se présente sous la forme d’un triangle isocele d’un angle au sommet égal a
116°45° et de deux liaisons interatomiques de 1,278 10™° m. La structure de I'ozone est
comme suit (figure 2. 3) [35] [37]:

Figure 2.3 : Structure de I'ozone [28].

2.6. L’ozone : bon ou mauvais

L’ozone se produit aussi bien dans la haute atmosphere et au niveau du sol. Il peut étre

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

L’ozone est en quelque sorte le grand frére de 1’oxygéne. Il se produit naturellement
dans la haute atmosphere terrestre ou il forme une couche protectrice qui nous protege des
rayons ultraviolets nocifs. Les produits chimiques d’origine humaine sont connus pour
détruire ce bénéfique ozone.

De nos jours, le bon ozone est généré in-situ avec des générateurs d’ozone [38]. Bien
que I'ozone soit un composé puissant, son cycle de vie est trés court. Lorsque celui-ci entre en
contact avec des bactéries, virus ou odeurs, ceux-ci sont oxydés par un des 3 atomes
d'oxygene qu'il possede. Le seul produit résultant de cette oxydation est... le dioxygene !

Outre cette efficacité redoutable, nous savons également que I'ozone est sain a utiliser.
Ces expositions n'ont pas d'effets sur la santé humaine, excepté cette odeur relativement
déplaisante d'air "sale". C'est cette odeur déplaisante qui permet de concevoir des moyens de
productions sars [39].

2. 6. 2. Mauvais ozone

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 chaudiéres industrielles, des
raffineries, des usines chimiques et d’autres sources réagissent chimiquement en présence de
la lumiere solaire (figure 2. 4). L’ozone au niveau du sol est un polluant atmosphérique nocif
[38-39].

Transforma Ozone et Transport
- o o Sl
polluants associés
Ik

2P

Impacet sur la santé humaine
et la végétation

Figure 2. 4 : Mauvais ozone [40].
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2. 7. Modes de production de I’ozone
2. 7. 1. Production naturelle

L’ozone, composé dérivé de 'oxygene, se trouve dans I’atmosphére en petites
proportions. Sa formation naturelle est due a ’action des décharges électriques (figure 2. 5) se
produisant dans I’atmosphére, ainsi que du fait des rayons ultra-violets provenant du soleil
(figure 2. 6), face a I’oxygene existant dans 1’atmosphére.

Ces phénomeénes atmosphériques sont chargés d’apporter de 1’énergie nécessaire a la

formation de 1’ozone, d’apres la réaction endothermique :

64.800 cal + 30, — 203

Il se trouve dans la nature en plus ou moins grande quantite, ceci dépend du degré de
purification de 1’environnement. C’est ainsi que nous pouvons sentir son odeur pénétrante
dans les espaces libres, s’accentuant surtout apres les orages violents. Dans I’atmosphére qui
entoure les villes surtout dans les environnements confinés, 1’absence d’ozone est presque
totale. Ceci dit, ’0zone est un constituant vital de la haute atmosphere, ou une couche
d’ozone appelée "OZONOSPHERE" agit comme un véritable filtre afin que les radiations
ultra-violettes irradiées par le soleil atteignent la terre avec seulement le millionieme de leur
action, car dans le cas contraire ¢a serait fatal pour les étres vivants sur la terre [38] [41].

Actuellement, la valeur de 0,1 ppm (0,2 mg/m?® d’air) est considérée comme la limite
la plus slre, ce chiffre étant celui qui est accepté par les chercheurs et les associations
scientifiques américaines, depuis 15 ans ; cette valeur est celle maximum prise pour calculer

nos installations.

2.7. 1. 1. Formation de I’ozone par décharge électrique

La formation de 1’0zone par décharge ¢lectrique passe par trois étapes (figure 2. 7) :
1°" étape : Les molécules d'oxygene (O,) sont scindées par une forte tension électrique
résultant en deux individuels atomes d'oxygene (O1).
2°™ étape : Les deux atomes d'oxygéne (O1) s'unissent avec d'autres molécules d'oxygéne
(O2) pour produire I'ozone (O3).

Sémeétape:Ainsi O, + 0O, = O3
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Figure 2. 5 : Formation naturelle de I’ozone par décharge électrique [29].

{ &
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Figure 2. 6 : Formation naturelle de I’ozone par les rayons UV [29].
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Haut veltage

Les molécules d'oxygéne (O,) sont scindées
par une forte tension électrique r‘ésulfunfn

en deux individuels atomes d'oxygenes (O,). {02}

Les deux atomes d'oxygenes (O,) n (01)
s'unissent avec d'autres molécules — -~

d'oxygene (O,) pour produire {02)

I'ozone (O3). \ /
Ainsi: Oy + 0, = O, n ©3)

Figure 2. 7 : Etapes de formation de I’0zone par décharge électrique [29] [42].

Une tres grande quantité d'ozone peut étre créé avec I'éclairage de chaque foudre.

L'ozone est responsable de | ' "air frais" que nous respirons apres un tonnerre d'orage.
2.7. 1. 2. Formation de I’ozone par rayons UV

La formation de 1’ozone par les rayons UV passe par quatre étapes (figure 2. 8) :

1% étape : Une radiation UV de haute énergie atteint une molécule Os.

2°™M étape : Deux atomes d’oxygeéne sont alors libérés.

3*™étape : Ces radicaux oxygenes entrent en collision avec des molécules de dioxygéne.

4°™ étape : formant ainsi une molécule d’ozone.
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3™ étape 4°™ gtape

Figure 2. 8 : Etapes de formation de ’0zone par UV [30].

2.7.2. Formation artificielle

L’obtention de 1’0ozone peut-étre réalisee par des procédés physico-chimique, a
savoir [38]:
# Par des lampes ultra-violettes. Ce systéme est utilisé pour les applications qui
demandent une basse concentration d’ozone.
# Par décharges électriques silencieuses (décharge DBD). Ce systéme est utilisé pour de

fortes concentrations d’ozone.
2.7.2.1. Lampes Ultra-violettes
Le systeme UV désinfecte par l'inactivation des micro-organismes pathogénes comme

les virus, bacteéries et parasites qui sont présents dans I'eau et causent de nombreuses maladies.

Dans le vaste spectre lumineux, il a été prouvé que les UV-C de longueur d’ondes comprises
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entre 200 et 280 nm (figure 2. 9) sont les plus efficaces longueurs d'onde pour inactiver les
micro-organismes en endommageant les acides nucléiques (ADN ou ARN), qui a son tour,
I'organisme a la capacité de les reproduire. L'efficacité germicide d'un systeme UV dépend de
diverses propriétés des eaux telles que la transmission UV, en taux et en
dose appliquée des UV, qui est wune fonction de [lintensitt UV
délivrée par les lampes et la durée d'exposition dans le réacteur [43-45].

portée efficace

pn:rl.irdésinfeciion
[ [ £
100 IEIIIIII ; - ;280 r3.1._ 400 >
| | longueur d'onde[nm]
I
I I N Spectre germicide
uv-vy w-c  /UV-B~ UV-A

e

Ultravielet  Visible Infrarouge

Figure 2. 9 : Spectre germicide des lampes UV [44].

Comment ¢ca marche?

La lumiere UV-C est créée par une lampe (figure 2. 10) contenant un gaz inerte et du
mercure. L'énergie électrique est appliquée aux électrodes au sein de cette lampe qui crée un
arc électrique a travers la vapeur métallique pour générer le rayonnement UV.

Deux principales technologies de lampes UV sont disponibles pour la désinfection de
I'eau :

Lampes a basse pression ont la capacité de créer un rayonnement monochromatique a 254
nm, a proximité du pic germicide (264 nm).

Lampes @ moyenne pression créent un large spectre de longueurs d'ondes UV de 200 a 300
nm.
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Figure 2. 10 : Lampe Ultra-violette [29].

2.7.2.2. Décharge a barriere diélectrique

L'ozone est produit sur une échelle commerciale par le biais de décharge électrique
silencieuse dans des générateurs tubulaires [44]. Cette production est due a un genérateur
d’ozone, qui est essentiellement composée de deux électrodes conductrices maintenues en
regard I'une de 1’autre. L’air ou I’oxygene est comprimé, puis séché, et passe entre ces deux
électrodes ou il est soumis a un effluve électrique dans un champ de courant alternatif & une

haute tension (figure 2. 11). Une partie de I’oxygéne se transforme en ozone [45].

+ + + Haute Tension + +

Q@ S
A
Sol

Figure 2. 11 : Cellule de la génération d’ozone par décharge DBD [29].

L'ozone se forme en scindant la molécule d'oxygéne (O;) en deux atomes d’oxygene
(0O1). Ces 2 atomes d'oxygene instables combinent avec d'autres molécules d'oxygene pour
former I'ozone (figure 2. 7).
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2.8. Comment I’ozone agit-il ?

2.8.1. Réaction de I’0ozone avec les substances oxydables

L’ozone agit de la maniere suivante (figure 2. 12) [46]:
©. La molécule d’oxygene comprend 2 atomes d’oxygeéne (O,).
@®. Le haut voltage casse ces 2 atomes en 2 atomes d’oxygéne (Oy).
©. Les atomes d’oxygenes libres (O1) s’unissent aux molécules d’oxygeéne (O2).
0. Le résultat est une nouvelle molécule avec 3 atomes d’oxygene : Ozone (Og).
©. La combinaison des 3 atomes d’oxygéne forme 1’0zone, molécule instable au contact des
substances oxydables et cette combinaison libére de 1’oxygéne libre.
@. Le résultat de cette réaction entre I’oxygeéne et les substances oxydables permet aux

molécules organiques d’étre transformées.

Etape 01 Etape 02 Etape 03 Etape 04 Etape 05 Etape 06

ni substances oxydables substances oxydables

I,%?“ g 04

\

] *J ol oo

Figure 2. 12 : Comment agit ’ozone ? [46].

Le faible lien de 1’0zone tenu du troisieme atome d'oxygene fait que la molécule soit
instable et donc, trés efficace comme le montre la figure 2. 13. C’est le troisieme atome
d'oxygene de l'ozone qui est extrémement réactif. Cet atome se fixe facilement a d'autres
molécules.

La réaction d'oxydation se produit sur une collision entre la molécule d'ozone et la
molécule d'une substance oxydable (c'est-a-dire bactéries, champignons, virus, fer &
manganése...). Au cours de cette réaction d'oxydation, les molécules organiques sont

transformeées et dissoutes (figure 2. 14).
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Atome célibataire
d’oxygéne Q

Le faible lien de la molécule
O3

Ozone O3

o 0

Figure 2. 13 : Lien de la molécule d’ozone [42].

Microbes

Le faible lien de la molécule O3 Bactéries

Substances

oxydables
Virus

Moisissures

Champignons

Oxygen (0:)

Figure 2. 14 : Réaction d’oxydation de I’0zone avec les substances oxydables [42].

2.8.2. Effet de I’0zone sur les bactéries

L’ozone agit de la maniére suivante, en contact avec une bactéric comme le montre la

figure 2. 15 [29]:
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1. Une cellule saine bactérienne (figure 2. 15 (1)).

2. Zoom sur une molécule d'ozone qui entre en contact avec la paroi cellulaire. Cette
derniere est vitale pour les bactéries car elle garantit le maintien de la forme de
I'organisme de la bactérie (figure 2. 15 (2)).

3. La molécule d'ozone étant en contact avec la paroi cellulaire, une réaction appelée
"burst oxydative" se produit et crée littéralement un petit trou dans la paroi cellulaire.

4. Un trou nouvellement créé dans la paroi cellulaire de la bactérie a brise, a son tour, la
paroi.

5. La bactérie commence a perdre sa forme en méme temps que la molécule d'ozone
continue de créer d’autres trous dans la paroi cellulaire.

6. Aprés des milliers de collisions ozone-paroi cellulaire et au bout de quelques

secondes, la paroi bactérienne ne peut plus maintenir sa forme et la cellule meurt.

Figure 2. 15 : Effet de I’0zone sur une bactérie [29].

2.8.3. Principe

L’ozone réalise son action destructrice de trois maniéres [38]:

X Action oxydante dans laquelle intervient un seul atome d’oxygéne (potentiel
d’oxydation Eg = 1,5 V)

X Par ozonolyse, avec formation d’ozonures (HO3). Dans ce cas, c’est la molécule

entiere d’ozone qui intervient sur les substances organiques. Ces ozonures sont tres

Page 47



CHAPITRE II - L’ozone et ses applications

instables et sont détruits en des composés différents a celui de la molécule organique
qui est intervenue dans sa formation.
X En catalysant ’effet oxydant de 1’oxygéne qui n’est pas intervenu dans la formation

d’ozone. Dans ce cas, ’oxygene joue le role le plus important.

2.9. Puissant oxydant et excellent désinfectant

L’ozone est un compose naturel qui a des propriétés d’oxydation trés puissantes. Il
oxyde et inactive toutes les substances organiques, les pesticides et les organismes pathogenes
(virus, bactéries, protozoaires, etc.). De méme, il va oxyder des éléments physico-chimiques
désagréables qui laissent des traces tels que le fer, le manganese, le soufre (odeur d’ceuf
pourri), les arriéres goQts qui peuvent étre causés par des algues, champignons et moisissures,
certains types de tannins qui donnent une couleur ressemblant a celle du thé.

Contrairement aux autres désinfectants, tel le chlore, 1’ozone disparait sans laisser de
trace apres son utilisation. En effet, 1’ozone est composé d’oxygene pur qui se recompose en
dioxygéne quelques temps aprés sa fabrication.

Dans le domaine de I’eau potable, la purification de 1’eau par I’ozone est un procédé
qui représente un avantage en particulier, dans le contexte environnemental actuel qui soutient
le développement et fait la promotion de technologies non-polluantes ; il permet d’abaisser et
méme d’éliminer complétement les "trihalométhanes”. Il s’agit d’un sous-produit de la
chloration de I’eau. En effet, lorsque le chlore est ajouté a 1’eau brute pour éliminer les
bactéries, il arrive qu’il y ait réaction avec les micro-organismes présents dans 1’eau pour
produire différents sous-produits, dont les THM "trihalométhanes”.

Et que dire dans le domaine des piscines qui sont fréquentées par de nombreuses
personnes a travers le monde, pour y nager ou pour s'y délasser. Cependant, I'atmosphere
chlorée des piscines pourrait étre responsable de probléemes de santé. En effet, la majorité des
piscines sont désinfectées par des produits a base de chlore menant a la formation de dérives
potentiellement toxiques. Des études ont récemment attiré I'attention sur les risques pour la
santé liés a la fréquentation des piscines. Il a entre autres été suggéré que l'exposition
croissante et plus précoce des enfants aux produits de chloration des piscines pourrait, en
association avec d'autres facteurs, étre impliquée dans I'incidence croissante de I'asthme et des
allergies. La croyance que I'environnement d'une piscine ne présente pas de risques pour la

santé de ceux qui la fréquentent est profondément ancrée dans les esprits et le manque de
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considération a I'égard du probléme potentiel de toxicité de ces produits issus de la chloration
de l'eau est reflétée par les reglements de la plupart des pays, axés sur la qualité micro

biologique de I'eau des piscines, ignorant en grande partie la qualité de l'air.

2.9. 1. Action microbicide

C’est peut étre la propriété la plus importante de I’ozone et celle dont on a le plus
attribué d’applications [47-48]. Comme chacun sait, le concept de microbe est trés ample.
Tout d’abord, le microbe est toute forme de vie qui ne peut pas étre vue par I’ceil humain et
qui nécessite I’emploi du microscope pour étre observé. Ces étres vivants restent souvent sur
toute superficie, en tout fluide, ou bien ils flottent dans I'air comme de petites poussiéres,
minuscules gouttes d'eau en suspension de tout genre de maladies contagieuses, spécialement
dans des endroits renfermés ou se trouve un grand nombre de personnes, et ou l'air se
renouvelle trés lentement. Le contr6le de certains de ces microorganismes, appelées
pathogenes par leur capacité de créer des maladies contagieuses, a €té une grande
préoccupation de I'homme depuis qu'ils ont été découverts. Des centaines de méthodes et de
substances chimiques ont été élaborés et utilisés pour ce but, en donnant des résultats en plus
grande ou plus petite partie positifs et en essayant de diminuer la quantité de ces pathogénes,
en des termes tels la désinfection, I'hygiéne, I'asepsie, l'antisepsie. L'ozone peut étre considéré
comme un des agents microbicides des plus rapides et efficaces qu'il existe par ses propriétés
oxydantes. Son action posséde un large spectre qui englobe I'élimination de:

2.9.1.1. Bactéries (effet bactéricide)

Il est bien connu depuis le début du siecle, lorsque I'on a commencé a I'utiliser pour le
traitement d'eau. Actuellement, nous I'utilisons autant pour le traitement de tout genre d'eau
que pour traiter lI'air de I'environnement voire de facon directe sur I'organisme humain avec
des buts thérapeutiques. Un des plus grands avantages de l'ozone, par rapport a d'autres
bactéricides, est que cet effet se manifeste a de petites concentrations (de I'ordre de 0,01 p.p.m
ou moins) et pendant des péeriodes d'exposition trés courtes, voire des infimes concentrations
d'ozone (de l'ordre de 0,01 p.p.m) ou l'on peut déja remarquer un effet bactériostatique. La
difféerence entre un effet bactéricide et un effet bactériostatique est simple:

Un agent bactéricide est celui qui est capable d'éliminer les bactéries. Néanmoins un agent
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bactériostatique n'arrive pas a les tuer mais il les empéche de se reproduire en freinant
rapidement la croissance de leurs populations. Bien qu'il s'agisse théoriqguement de deux effets
trés différents, en réalité, une population de bactéries sans la capacité de se reproduire ou avec
une capacité diminuée pour cette reproduction, est une population condamnée a disparaitre.
De fait, des agents antimicrobiens aussi importants que certains antibiotiques fondent leur
pouvoir sur une action bactériostatique [47].

2.9.1.2. Virus (effet virulicide)

Les virus sont de petites particules, considérées de nos jours comme une frontiere
entre les étres humains et la matiére inerte, qui ne sont pas capables de vivre ni de se
reproduire si ce n'est en parasitant des cellules et en les détruisant. Contrairement aux
bactéries, les virus son toujours nocifs et provoquent des maladies a tout lI'organisme qu'ils
attaquent. Des maladies aussi courantes comme la grippe, le catarrhe, la rougeole, la variole,
la varicelle, la rubéole, la poliomyélite, et beaucoup d'autres sont dues a des virus.

L’ozone agit sur elles en oxydant les protéines de leur enveloppe et en modifiant leur
structure tridimensionnelle. Lorsque ceci a lieu, le virus ne peut se rattacher a aucune cellule
qui puisse l'accepter car il ne reconnait pas son point de rattachement, et lorsque le virus non
protége est incapable de se reproduire, il finit par mourir. L’action virucide peut étre observée
a des concentrations d'ozone inférieures a celle de I'action bactéricide. C'est di a ce que la

complexité de I'enveloppe vinique est inférieure a celle de la paroi bactérienne [47].

2.9.1.3. Champignons (effet fongicide)

Il existe certains genres de champignons qui ont le pouvoir de provoquer des maladies
a I'étre humain. Beaucoup d'autres sont capables de provoquer des altérations en nos aliments,
de facon a ce qu'ils soient inacceptables pour notre ingestion, comme c'est le cas entre autre
des moisissures. 1l en résulte qu'il est intéressant de contrOler et d'éliminer ces formes
pathogéniques, dont les spores polluent en tout environnement. L’ozone nous offre la
possibilitée de les éliminer grace a son action oxydante qui provoque un dommage cellulaire

irréversible [47].
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2.9.1.4. Spores (effet sporicide)

Il existe certains champignons et certaines bactéries qui créent une épaisse enveloppe
autour d'eux lorsque les conditions sont adverses a leur développement. Leur activité
métabolique est paralysee et ils restent en état d'éveil. Lorsque les conditions de survie sont de
nouveau favorables, elles retournent a leur forme normale et leur métabolisme récupére son
activité. Ces formes de résistance sont connues comme les spores et sont typiques des
bactéries pathogenes comme le tétanos, la gangréne, la gazeuse, le botulisme et I'anthrax. Ce
genre de mécanisme de résistance les rend difficile & combattre et des traitements aussi utiles
en d'autres cas comme les hautes températures et la multitude d'antimicrobiens deviennent
inefficaces. L'ozone a le pouvoir déliminer la résistance des spores a des concentrations

Iégerement supérieures a celles que I'on utilise pour les autres bactéries [47].
2.9. 2. Action désodorisante

L’action désodorisante de 1’ozone n’est pas due a un simple effet de camouflage de
1I’odeur, mais il s’agit bien d’une véritable destruction chimique de celle-ci [48].

WITHERIDGE & YAGLOU, en 1939, manifestaient que " I’odeur se dégageant de 95
personnes, dans sa majorité des adultes, réunies dans une petite piéce, était neutralisée par
0,15 ppm d’ozone, ce qui permettait une diminution de 50% de I’introduction d’air
extérieur”.

BISBINI, en 1964, affirmait que " 1’ozone agit aussi comme un désodorisant pour de

faibles concentrations (0,1 — 0,5 mg/m3) et son action est particulierement appréciable dans la
neutralisation des odeurs dues a des substances organiques”.

SAVAZZINI, en 1930, dit : " Une installation ozonisée fonctionnant dans une écurie,
en plus de la rendre sans odeur, facilite un excellent état de santé aux bétes”.

HAINES, en 1939, affirme : " La fonction principale de 1’0zone est la désodorisation”.

DEROBERT, en 1954, dit que : " L’0zone est utilisé comme un désodorisant efficace
dans I’industrie fromagére, hopitaux, usines de cuirs”.

L’ozone, en somme, du fait de son grand pouvoir oxydant, détruit toutes sortes
d’odeurs désagréables, son action la plus importante est vis-a-vis des odeurs de provenance

organique.
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2.10. Avantages et désavantages de I’ozone

L'ozone est un produit chimique utile en raison de sa capacité d'oxyder et de stériliser.
Il a, cependant, des caractéristiques qui le rendent inapproprié pour certaines applications.

Voici une liste des avantages et des inconvénients de 1’ozone [49-51].

2.10. 1. Désavantages

+ Investissement plus élevé : I’expression usine a gaz est certainement appropriée dans
le cas de 1’ozonisation, puisque ce gaz est produit sur place : il en résulte que le colt
d’exploitation est réduit par rapport a des systémes ou 1’on doit acheter le désinfectant,
par contre I’installation est inévitablement plus codteuse.

+ Systeme plus complexe : 1’ozone doit étre produit, puis dissous dans I’eau, le gaz
résiduel doit étre extrait de 1’eau, etc. le systeéme résultant est inévitablement plus
complexe a installer et a utiliser qu’une pompe a injection de chlore, par exemple.

+ Il n’y a pas de membranes résistantes a 1’ozone : cela pose un probléme a certaines
industries particuliéres, comme 1’agro-alimentaire, qui veulent en général désinfecter
I’ensemble de la chaine de traitement : Si un osmoseur est prévu, cela est possible avec
le chlore en choisissant une membrane en acétate de cellulose par exemple, alors que
c’est effectivement impossible avec 1’ozone.

+ Consommation en énergie plus élevée, puisque 1’ozone est produit par décharge

électrique.

2.10 2. Avantages

Ces désavantages sont compensés par une série d’avantages qui rendent 1’0zone tres
intéressant dans nombre d’applications industrielles :

@ En comparaison, I'efficacité de la désinfection de I'ozone est 2500 fois plus efficace
que I'nypochlorite (CHL) et 5000 fois plus que les Chloramines (NH,CL), il détruit
les bacteries, les virus, et les moisissures.

@ L'ozone ne laisse pas de résidus chimiques ni d'odeurs dans I'eau.

@ L'ozone ne brlle pas les yeux, ne les rougit pas comme les autres produits chimiques
ont tendance a le faire.
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L'ozone n'irrite pas la peau et ne la desséche pas.
L'ozone est sécurisant car il ne peut exploser et n'est pas combustible.
L'utilisation de I'ozone limite au maximum l'achat des produits chimiques oxydants.

Quand le systéme est installé, il fait un apport constant d'ozone dans I'eau.

¢ © © ¢ ¢

Parce que l'ozone réagit trés vite, il est possible que certaines substances persistent.
L'utilisation de chlore ou de brome avec I'0zonateur réduit cette possibilité.

o

Pas de dérivés dangereux, contrairement au chlore.

o

Ne reste pas dans 1’eau, redevient de I’oxygene : il est donc utilisable par exemple
pour le traitement d’eau ultra-pure, ce qui n’est pas le cas du chlore.

@ Pas de stockage de produits dangereux.

o

Oxydation trés complete.

@ Se décompose ou s’enléve facilement.

2.11. Applications de I’0zone

Outre le "bon” et le "mauvais” ozone, il existe aussi 1’ozone "technique”, généré par
I’homme, volontairement, dans des endroits bien précis, pour étre utilisé pour ses propriétés
oxydantes. Il est risqué de faire une liste compléte des applications qu’a 1’ozone car, jour
apres jour, sont trouvés de nouveaux domaines ou son utilisation résout des probléemes que les
différentes industries se posaient depuis des anneées.

Les applications de 1’ozone sont multiples, citons [29] [38] [49] [52-55]:

® Eaux résiduaires :

Domestiques / Municipales e Cuir

Pate et papier e Pétrole / pétrochimique

Mines e Electro-plaguage
Pharmaceutique e Précipitation des métaux lourds.

@ Industrie / Agriculture :

Tours de refroidissement e Désinfection de grange (air, eau)
Eau d’échange de chaleur e Hydroponique

Eau de refroidissement e Effluents d’animaux

Eau potable e Traitement "water dripping”

Recyclage des liquides de découpage

Page 53



CHAPITRE II - L’ozone et ses applications

® Industrie agro-alimentaire :

Tours de stockage de grains e Désinfection des abattoirs

Eau embouteillée e Hydroponique

Entrep6ts de fruits et légumes e Lavage de fruits et Ilégumes
Entreposage de viandes e Stérilisation des contents biere/vin

Lavage d’ceufs

@ Autres :
Odeurs e Recyclage de caoutchouc
Semi-conducteurs e Désulfurisation
Buanderies e Sterilisation médicale
Aquaculture e  Stérilisation d’hopitaux
Blanchissement e Traitement thérapeutique

2.12. Conclusion

L’ozone est une solution miraculeuse pour tous les pays en voie de développement,
lesquels manquent de la manutention chimique adéquate, de ’infrastructure de transport et
des usines de production. L’ozone exige seulement 1’¢lectricité qui est aisément fournie par
des générateurs hydrauliques, solaires, éoliens ou a ’essence. Pour les pays développes, O3
permettra la décentralisation des services ce qui amenera une plus grande flexibilité et une
meilleure gestion de codt.

Ce composé naturel est artificiellement produit par I’action des décharges a haute
tension haute fréquence. Plus la fréquence de ces décharges est élevée, plus la concentration
d’ozone produit sera élevée. Dans le chapitre suivant, 1’attention sera concentrée sur la
réalisation d’une alimentation HT a haute fréquence qui n’est qu’une partie du systéme

d’ozonisation.
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CHAPITRE III - Etude et réalisation d’une alimentation haute tension a haute fréquence pour DBD.

3. 1. Introduction

Les alimentations électriques sont étudiées dans les laboratoires d’électronique et de
génie électrique afin de caractériser leur comportement électrique et de réaliser leur
conception. Lorsqu’on connecte un dispositif de décharge a une alimentation électrique, ce
sont donc deux mondes, qui n’ont pas les mémes habitudes, les mémes échelles de temps ni
les mémes préoccupations qui se rencontrent. Ce n’est pas la premiére fois que des études
sont menées sur les décharges électriques et leur alimentations, mais il ya toujours une
certaine méconnaissance du comportement électrique des plasmas par les électroniciens de
puissance qui traitent et contrélent 1’énergie électrique ainsi que sa conversion en d’autres
formes d’énergie afin de fournir des tensions et des courants aux différents types de charges
selon les applications.

Le principe de D’alimentation proposée associe une interface de puissance et un
convertisseur statique. Une possibilité pour construire le convertisseur a été développée : elle

est inspirée d’un onduleur monophasé en pont.

3. 2. Généralités sur les convertisseurs statiques

Les convertisseurs statiques sont des dispositifs a composants électroniques capables
de modifier la tension (ou le courant) et/ou la fréquence de 1’onde électrique. Le
fonctionnement des convertisseurs statiques de puissance est basé sur la commutation du
courant entre des mailles adjacentes de circuit électrique. Ces commutations de courant sont
réalisées grace a des interrupteurs de puissance a semi-conducteurs (d’ou le nom de statique)
et qui permettent par une séquence convenable de fermeture et d’ouverture de maitriser le
transfert d’énergie entre des sources d’entrées et de sortie éventuellement réversibles [57-58].

On différencie quatre types de convertisseurs (figure 3. 1) :

1. Convertisseurs alternatif-continu : ce sont des redresseurs (ou convertisseurs de courant).

2. Convertisseurs alternatif (Vier, f1)-alternatif (Vo, f2): ce sont des gradateurs (ou
variateurs de courant alternatif) lorsque f;=f, ; sinon ce sont des cycloconvertisseurs (ou
convertisseurs de fréguence).

3. Convertisseurs continu (Uj)-continu (U,) : ce sont les hacheurs (ou variateurs de courant

continu).
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4. Convertisseurs continu-alternatif : ce sont des onduleurs de tension ou onduleurs de

courant (appelé aussi commutateur de courant).

SOURCE SOURCE
CONTINUE CONTINUE
(=) (=)

= =

EUR ONDULEUR RED

RECEPTEUR RECEPTEUR RECEPTEUR RECEPTEUR
CONTINU (=) ALTERNATIF ALTERNATIF CONTINU (=)
(~) (~)

Figure 3. 1 : Famille des convertisseurs statiques.

Notre intérét est porté sur les convertisseurs statiques continu-alternatif dont la
fréquence de sortie peut étre constante ou réglable suivant les types de structures. L onduleur
de tension est I’un des structures le mieux adapté a des développements au niveau de la

commande qui se charge elle-méme de fournir a la charge le niveau de tension souhaitée.

3. 3. Généralités et principes de fonctionnement des onduleurs

3. 3. 1. Généralités

L’onduleur étant un dispositif permettant de transformer en alternatif une énergie
électrique de type continue (figure 3. 2), est utilisé, en électrotechnique pour [59-61] :
X Soit fournir des tensions ou courants alternatifs de fréquence et amplitude variables.
EX : c’est le cas des onduleurs servant a alimenter des moteurs a courant alternatif devant
tourner a vitesse variable par exemple (la vitesse est liée a la fréquence des courants qui

traversent la machine).
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X Soit fournir une ou des tensions alternatives de fréquence et amplitude fixes.
EX : c’est le cas en particulier des alimentations de sécurité destinées a substituer au réseau en
cas de défaillance de celui-ci par exemple. L’énergie stockée dans les batteries de secours est
restituée sous forme continue, 1’onduleur est alors nécessaire pour créer la forme de tension et
fréquence du réseau.

On distingue les onduleurs de tension et les onduleurs de courant, en fonction de la
source d’entrée continue : source de tension ou source de courant. La technologie des
onduleurs de tension est la plus maitrisée et est présente dans la plupart des systemes
industriels, dans toutes les gammes de puissance (quelques watts a plusieurs MW).

L’onduleur de tension est alimenté par un générateur continu du type source de tension :
+ ldéalement, la tension a son entrée a une valeur constante U qui est indépendante du

courant i que I’onduleur absorbe. En pratique, le caractére de ” source de tension ” du
générateur d’entrée de 1’onduleur est obtenu en plagant en parallele avec les bornes de
cette source un condensateur, C, de forte valeur.
+ |déalement, le courant absorbé par le récepteur est :
- Un courant sinusoidal si le récepteur est monophasé ;
- Un systéme triphase équilibré de courants sinusoidaux si le récepteur est triphase.
+ En pratique, le caractere de source de courant du récepteur découle de la présence

d’inductances série a ses bornes d’acces.

E 4
&
Ve +E - -
V., | =
—_— —» »
V. O Tml T t
' Eloc
0 >

t
V. : tension continue fixe Vi: tension alternative de fréquence f=1/T réglable.

Figure 3. 2 : Schéma symbolique de I’onduleur [60].

3. 3. 2. Structure initiale de ’onduleur en pont

Les parties puissances des onduleurs de tension sont équipées d’éléments semi-

conducteurs commandables a I’amorgage et au blocage (transistors, MOSFET, IGBT, GTO,
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etc.). Dans les onduleurs en pont, chaque borne du récepteur est reliée a la source de tension
continue par deux interrupteurs a semi-conducteurs bidirectionnels en courant : 1’un permet de
la relier a la borne plus (+) de cette source, 1’autre a la borne moins (-) de la source. Ces deux
interrupteurs forment un bras de I’onduleur. Un onduleur monophasé en pont comporte deux

bras tandis qu’un onduleur triphasé en pont a trois bras (figure 3. 3).

* |
I| |
4':} {[}3 un bras ;’r'l 4[} {': A
©® Monophasé = ® Triphasé

Figure 3. 3 : Schéma de I’onduleur en pont [60].

3. 3. 3. Principe de fonctionnement de I’onduleur

Pour réaliser un onduleur, il faut travailler en commutation, en approchant la forme
sinusoidale par des signaux rectangulaires dont on ajuste le rapport cyclique.

L’onduleur monophasé est constitué de 8 commutateurs de courants places en pont
(figure 3. 4) [62]:
< 4 interrupteurs & amorcage-blocage commandé a une période T, fonctionnant en simultané
sur chaque diagonale du pont, mais par alternance de demi-période.

< 4 diodes de récupération si la charge peut rendre 1’énergie électrique lorsqu’elle n’est plus
alimentée.
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Figure 3. 4 : Fonctionnement de I’onduleur [62].

3. 3. 3. 1. Etude des séquences de conduction

L’étude porte essentiellement sur la circulation du courant. Le signe de U la tension

aux bornes de la charge, ainsi que le sens de parcours de I, I’intensité du courant, indiquent de
facon formelle les composants passants et non passants. Une fois ces éléments déterminés, il
est indispensable de vérifier que les signes de U et I soient respectés en représentant le modéle
équivalent qui convient, un interrupteur ouvert est symbolisé par un circuit ouvert, un
interrupteur fermé par un fil.

Les interrupteurs commandés périodiquement et deux par deux passent de 1’état
bloqué a I’état passant aux instants t; et (t; + T/2) ou T est une période constante. Pendant la
premiére demi-période (0 <t < T/2), la commande impose T, et T; fermé, T, et T4 ouvert.
Pendant la deuxieme demi-période (T/2 <t < T), la commande impose T; et T3 ouvert, T, et
T, fermé.

Quatre phases sont présentées et se déroulent ainsi [62] :

Phase © (t; <t < T/2) : La phase d'alimentation fait intervenir deux interrupteurs T, et Ts.
Nous commencgons notre étude par cette séquence de conduction, elle est évidente, en effet
I’intensité du courant est positive ainsi que la tension aux bornes de la charge. Les

interrupteurs Ty et T3 sont fermés ce qui implique T, et T4 ouverts. La circulation électrique
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ne peut se faire que par l’interrupteur T,etTs. Nous obtenons donc le schéma éqUivalent trés

simple suivant (figure 3. 5).

0 T2

u=E;i=0;i,=1;p=0;alimentation

Figure 3. 5 : Fonctionnement et signal de ’onduleur dans le 1°" demi-cycle.

Phase @ (T/2<t=<ty) : la phase de récupération fait intervenir deux diodes D; et Dg.
La tension aux bornes de la charge est négative, les interrupteurs T, et T, sont fermés ce qui
implique Ty et T3 ouverts. L’intensité du courant est toujours positive, en examinant le

schéma, nous constatons qu’il ne peut circuler que dans les diodes D, et D,.

u=-E;i=0;i.=-1;p=<0; recupération

Phase ® (t, <t<T) : La phase d'alimentation fait intervenir deux interrupteurs T, et T.

Cette séquence de conduction est évidente, en effet I’intensité du courant est négative ainsi
que la tension aux bornes de la charge. Les interrupteurs T, et T4 sont fermés ce qui implique
T, et T3 ouverts. La circulation électrique ne peut se faire que par les interrupteurs T, et T.

Nous obtenons donc le schéma équivalent tres simple suivant (figure 3. 6) :
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TI2 T ¢t

u=-E;i=0;ii=-1;p=0; alimentation
Figure 3. 6 : Fonctionnement et signal de ’onduleur dans le 2°™ demi-cycle.

Phase @ (0 <t<t) : La phase de récupération fait intervenir deux diodes D; et Ds.
La tension aux bornes de la charge est positive, Les interrupteurs T, et T3 sont fermés ce qui
implique T, et T4 ouverts. L’intensit¢ du courant est toujours négative, en examinant le

schéma, nous constatons qu’il ne peut circuler que dans les diodes D; et Ds.

T N
1

u=E;i=0;i.=1;p=0;recuperation

Le signal résultant sur une période compléte est représenté par la figure 3. 7. ’allure

de la tension est symétrique dont la valeur moyenne est nulle.

+E

T2 >

Figure 3. 7 : Signal complet de I’onduleur.
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3. 3. 3. 2. Etude du fonctionnement

Les diodes trouvent leurs fonctions, évitent une discontinuité dans la conduction de
courant et prennent donc le relais des interrupteurs, quand ceux-ci bien qu'étant commandés a
la fermeture, ne peuvent pas conduire car ils sont unidirectionnels [62]. De plus, il faut
remarquer que la charge fournit de la puissance a la l'alimentation quand les diodes sont
passantes. Il s'agit de phases de récupération. Ces phases de récupération nécessitent
d'utiliser des alimentations en tension réversible en courant. Les phases @ et ©, dites de
charge, correspondent a une consommation d’énergie, déchargeant la batterie. La charge y est
donc réceptrice. Les phases @ et @, dites de récupération, correspondent a une fourniture
d’énergie électrique par la charge a la batterie. La charge y est donc génératrice.

L'évolution du courant i(t) suit une loi exponentielle. L’allure des différents courants

change (figure 3. 8), elle dépend de la charge.

3. 4. Reéalisation de I’alimentation électrique pour DBD a base du PIC 16F84A

A présent, nous introduisons 1’alimentation destinée a notre DBD qui se caractérise
par des formes d’onde (courant et tension) alternatives, a cause du comportement capacitif
inhérent a ce type de décharge.

Avec une alimentation en tension continue, au bout d’un certain temps, les capacités
(barrieres diélectriques) seraient chargées au potentiel imposé, empéchant le passage de
courant. Avec une alimentation en courant continu, les diélectriques se chargeraient de plus en
plus, conduisant & des tensions qui vont endommager un composant de 1’alimentation ; Ceci

oblige a imposer un courant moyen nul.

3. 4. 1. Source de tension sinusoidale

La facon la plus facilement réalisable et peut-étre la plus ancienne, d’alimenter une
DBD est d’utiliser un générateur de tension sinusoidale. Dans ce type de configuration, il est
nécessaire de placer un transformateur élévateur en sortie du générateur, quand la tension du
générateur n’est pas suffisante pour faire claquer le gaz. Les alimentations sinusoidales
permettent un réglage de la fréquence et de I’amplitude de la tension.

Pour ce type d’alimentation, les formes d’onde, de tension et courant, affichées sur la

figure 3. 9 ont été relevé expérimentalement sur une DBD.
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Figure 3. 8 : Chronogrammes des courants dans chaque composant [62].
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Figure 3.9 : Formes d’onde du courant et de la tension de la DBD obtenues avec
I’alimentation réalisée (U: 5kV/div.; i: 2V/div.; 10us/div.).

Une photographie de 1’alimentation haute tension a haute fréquence destinée a notre
DBD est illustrée a la figure 3. 10 et le circuit électrique de cette alimentation est représenté
dans la figure 3. 11.

o

L'ONDULEUR

LE BLOC DE - l B

COMMANDE
A

»

L'INTERFACE
DE
PUISSANCE

Figure 3. 10 : Photographie de I’alimentation.

Page 65




CHAPITRE III - Etude et réalisation d’une alimentation haute tension a haute fréquence pour DBD.

Page 66



CHAPITRE III - Etude et réalisation d’une alimentation haute tension a haute fréquence pour DBD.

3. 4. 2. Conception de la maquette : Description de ’onduleur

Grace a I'utilisation de composants ¢lectroniques de haute performance, I’onduleur est
d’utilisation universelle et se caractérise par une tres grande sécurité de fonctionnement, un
rendement optimal et une capacit¢é de communication vers d’autres systémes au moyen
d’interfaces intégrées. L’¢électronique de commande de 1’onduleur est congue sur la base
d’une technique moderne a microcontroleur.

Les principaux composants de la chaine de 1’onduleur sont (figure 3. 12):

I. Alimentation de la plaque,
I1. Bloc gérant la commande,

I11. Bloc gérant I’interface de puissance (Driver),

IV. Bloc gérant 1’étage de puissance (onduleur).

Interface de
puissance

Onduleur

Bloc de comménde

Figure 3. 12 : Chaine de ’onduleur.
3.4.2.1. Bloc gérant I’étage de puissance (onduleur)
L'onduleur constitue la derniére partie de la maquette dans le circuit puissance.
I.  Interrupteurs de puissance

Les interrupteurs de puissance utilises pour le convertisseur sont des modules
MOSFET (IRF740) + Diode (BYT12). La fiabilité des MOSFETs décroit trés vite quand la
température augmente. On est donc obligé d'évacuer les calories produites dans les jonctions
des semi-conducteurs, en fixant ceux-ci sur des dissipateurs (radiateurs : barres d’aluminium
de petites dimensions). Par ailleurs pour ne pas court-circuiter les MOSFETSs, chaque signal
de commande doit avoir une masse indépendante. On y parvient en utilisant des alimentations

indépendantes pour chaque circuit de commande. La commande consiste essentiellement a
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amplifier le signal fourni par la partie de faible puissance a la partie haute puissance, on

I’appelle souvent I’interface de puissance.

I1. Critéres de choix de I’élément semi-conducteur

Le choix de I’interrupteur de puissance est li¢ a la fréquence de travail, a la tension, au
courant et surtout au prix et a la disponibilité. Nous avons opté pour le transistor MOSFET de
type IRF740 dont les caractéristiques conviennent a nos besoins en courant, tension et temps

de réponse.

I1l.  Transistor MOSFET de puissance

Le transistor MOSFET (Metal-Oxide-Silicon-Field-Effect-transistor) présente la
particularit¢ d’étre un interrupteur de puissance commandé qui fonctionne en mode
unipolaire, c'est-a-dire que le courant n’est dii qu’au déplacement d’un seul type de porteurs
de charges. Il en résulte une trés grande rapidité de commutation due a 1’absence de charges
stockées [63]. La figure 3. 13 montre le symbole usuel du MOSFET de puissance avec les

notations classiques.

Figure 3. 13 : Brochage du MOSFET.

V. Diode Zener

Des diodes Zener sont également placées au plus prés des cellules de commutation. La
fonction principale de ces diodes est de maintenir une tension constante a ses bornes. Ce sont
des diodes stabilisatrices de tension. Il faut toujours les alimenter a travers des résistances
supérieures a 100Q. Dans notre cas, la valeur de la résistance est de 5,6 kQ.

Une prise de vue de I’onduleur est représentée dans la figure 3. 14 et son circuit

électrique est illustré dans la figure 3. 15.
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DIODE DE MOSFET
RECUPERATION IRF740
BYT12

RESISTANCE
5,6 KQ

Figure 3. 14 : Photo de prototype de ’onduleur.
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Figure 3. 15 : Circuit électrique de I’onduleur.
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3.4.2. 2. Bloc gérant I’interface de puissance (Driver)

I. Alimentation de ’interface

Le concept a la base de cette alimentation est simple: 1’alimentation linéaire
transforme un courant alternatif en un courant continu, utilisable par un circuit électronique.
Une telle alimentation comporte un transformateur pour abaisser la tension secteur (220 V
alternatifs) a une tension alternative plus basse, un dispositif de redressement qui transforme
la tension bidirectionnelle du secteur en tension unidirectionnelle (pont de diode : figure 3.
16) et qui supporte un courant direct de 1 A, et un dispositif de lissage (2 condensateurs)
monté en parallele & la sortie du pont pour éliminer I’ondulation issue de la tension
sinusoidale du secteur. Ce lissage (figure 3. 17) est d’autant plus efficace que la capacité des
condensateurs est importante.

Pour ce qui est du circuit de régulation (figure 3. 18), il a pour réle d’affiner le
"lissage” et stabiliser la tension a une valeur fixe. Nous avons donc a la sortie de chaque

régulateur une tension continue de +8 V (7808) et —8V (7908). L’étage de régulation est

attaque via deux diodes placées entre masse et borne de masse de chaque régulateur pour
garantir une chute de tension constante égale 0,6 V pour chaque diode dans le but d’avoir
deux tensions symétriques de +7,5V et —7,5V. Les deux condensateurs places entre la sortie
de chaque régulateur et la masse n'est pas obligatoire, mais il est conseillé de les mettre pour
éviter tout risque d'oscillation parasite des régulateurs. Chaque condensateur devra étre placé

le plus prés possible du régulateur lui-méme.

Schéms
inlerne

%/
“N—Bomes denteée

Figure 3. 16 : Pont de diode.
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- . n i tension tension
ension alternative . ] . .
redresaee filtree charge décharge
T T T
tranafo ——F vers régulateur

—
‘

+
el s
&5 - + |

de filtrage

‘ pont de
diodes

tension redressée double alternance
en sortie du pont de diodes

Figure 3. 17 : Condensateurs de filtrage.

>

Figure 3. 18 : Régulateurs de tension (régulateur de tension positif 7808 et régulateur de
tension négatif 7908).

I1. Interface

L’interface doit assurer la protection de la commande en cas d’accidents coté
puissance. Une isolation galvanique a base de photocoupleur (ou encore optocoupleur) est
nécessaire. Ce composant assure a lui seul l'isolation électrique (galvanique) entre la partie
commande (l'entrée au niveau 0V / 5V) et la partie puissance (220V / 1A) parce que les
tensions mises en jeux ne sont pas compatibles de part et d'autre. Le photocoupleur est
composé de deux éléments (figure 3. 19) :

% Un photoémetteur (diode), dans le visible ou I’infrarouge.

% Un photorécepteur, le plus souvent un phototransistor.
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Le signal de commande attaque la diode photoémettrice du photocoupleur via une
résistance de protection de faible valeur 100Q. Les impulsions sont transmises au
phototransistor qui est polarisé par une alimentation indépendante de celle de la commande.
La diode et le phototransistor sont électriquement indépendants mais optiqguement couplés, a
I’intérieur du composant parfaitement étanche a la lumiere extérieure.

A la sortie de I’optocoupleur (type 4N35), on retrouve 1’architecture suivante

+ borne 5 du phototransistor est reliée au + 7,5V.

+ borne 4 du phototransistor reliée a —7,5V au travers d’une résistance de 1 kQ recevant
les données du PIC, tamponnées ici par des buffers qui sont définis comme
amplificateurs de courant (type HEF4049BP). Le circuit intégré comporte 6 portes
inverseuses " portes logiques de type NON " dont 4 seulement sont branchees (U1 :
A, D, E, F). La mise en paralléle des trois portes en sortie permet d'augmenter la capacité en

courant de sortie.

Le brochage du circuit BUFFER inverseur 4049 est représenté par la figure 3. 20.

Nous nous retrouvons a la sortie du BUFFER, le circuit de pilotage du MOSFET,
formé par les transistors 2N1711 et 2N2905 en configuration "push-pull”. Cette solution est
importante, car pour assurer un bon rendement au circuit il faut pomper un courant
considérable dans la grille du MOSFET pendant les commutations.

Nous avons fait intervenir la paire de transistors différents et complémentaires, c'est-a-
dire, un transistor de type NPN (2N1711) et un de type PNP (2N2905) pour faire I’interface
entre partie "faible puissance” (portes inverseuses) et partie "forte puissance” (MOSFET). Ces
deux transistors opérent comme interrupteurs et sont montés en « push-pull » (figure 3. 21) :
c’est un montage composé de ces deux €éléments actifs, dont les actions s’équilibrent par
réaction réciproque. Le montage est alimenté par les deux alimentations continues
symétriques (+7,5V et —7,5V) par rapport a la masse. Le signal présent en sortie pilote
directement la gachette (gate: figure 3. 13) du MOSFET de puissance et est fourni
alternativement par les deux transistors.

Si ig > 0, c’est le transistor NPN qui travaille, Icq ~ iget le transistor PNP est bloqué,
Ic,=0.

Siig <0, c’est le transistor PNP qui travaille, Ic, ~ — igetle transistor NPN est bloqué,

Ic; =0.
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Le driver du MOSFET doit pouvoir fonctionner a ig > 0 et a iy < 0. Une résistance de

22Q est insérée a la sortie du montage "push-pull™.

HEF4049BP

Weel Weed

Ces deux motifs peuvent étre a des
potentiels différents. lls peuvent
étre séparés par des centaines de

Figure 3.19: szlttz.coupleur. Figure 3. 20 : Brochage de ’amplificateur.
U,= +7,5V
I,

BUFFER 220 g Vers la grille du

MOSFET
HEF40498P

by

Figure 3. 21: Montage " push-pull " & deux transistors complémentaires (NPN et PNP).
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Une photo de prototype de I’interface de puissance et son alimentation est illustrée a

la figure 3. 22,
La figure 3. 23 représente le schéma électrique adopté pour la réalisation de notre

interface de puissance dont 1’alimentation est représentée par la figure 3. 24.

PHOTOCOUPLEUR
4N34

Résistance
22Q

ALIMENTATION REGULATEURS
DE L'INTERFACE 7808 - 7908

PONT DE
DIODES TRANSISTOR

2N1711

CONDENSATEURS

Résistance

DIODES

AMPLIFICATEUR
DE COURANT
(BUFFER)
HEF4049BP

Figure 3. 22 : Photo de prototype de I’interface de puissance et son alimentation.
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B AL
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Figure 3. 23 : Schéma électrique de I’interface de puissance.
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1 3
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IN  Out
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-
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Figure 3. 24 : Schéma électrique de I’alimentation de I’interface de puissance.
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3. 4. 2. 3. Bloc gérant la commande
I. Circuit de commande

Le circuit de commande ne fait pas partie du circuit puissance (onduleur).

Le diagramme de la figure 3. 25 illustre le schéma fonctionnel du systéme de gestion
et pilotage de I’alimentation. La génération des signaux de commande est réalisée par un
microcontréleur de type PIC 16F84A [64]. Ces signaux sont envoyés aux interrupteurs de
puissance du convertisseur, avec une isolation galvanique garantie par les optocoupleurs déja
introduits auparavant.

Un programme est utilisé pour envoyer, depuis un ordinateur, les consignes vers le
microcontroleur. Sur l’interface utilisateur, il est possible de changer la fréquence de
fonctionnement.

INTERFACE UTILISATEUR

Génération signaux
COMMANDE

G

RET g o (i SRET b
& #sél-»-w--?ﬁ,--..
PREIET e
>

CONVERTISSEUR STATIQUE

ISOLATION OPTIQUE

Figure 3. 25 : Systéme de gestion et pilotage de ’onduleur.

Les PICs sont des composants qui ne sont capables de rien tant qu'on ne leur a pas fait
ingérer un programme. Le PIC 16F84A, circuit intégré de 18 broches, nécessite une horloge
pour fonctionner (pour faire tourner le programme interne). Cette horloge est a base de quartz
pour une grande stabilité de fréquence d'horloge. La valeur courante de I’horloge est de 4
MHz, il existe des 16F84 acceptant une fréquence maximale de 10 MHz ou 20 MHz. La
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fréquence de 1’horloge de notre pic 16F84 est de 20 MHz, ce qui limite les changements dans
la période de fonctionnement, a une résolution de 50 ns, valeur suffisante pour notre

application.

II. Alimentation de la commande

Le PIC 16F84, pour pouvoir fonctionner, a nécessairement besoin de :
- Une alimentation de 5 Volts ;
- Un quartz et ses deux condensateurs de pied (car un pilotage précis par base de temps

a quartz est nécessaire) ;

- Un condensateur de découplage (pour réduire les transitoires se formant
inévitablement dans tout systéme impulsionnel) ;
- Un bouton poussoir et une résistance, pour la mise en place d’une commande de Reset.

Ces éléments — qu’il convient de considérer comme des invariants devant
nécessairement figurer dans tous montage — représentent le cortége obligatoire de tout
microcontréleur PIC 16F84.

IL s’agit d’une configuration classique (figure 3. 26) : L'alimentation de notre PIC se
fait avec un transformateur de 6V, via un redresseur a diodes. On place un condensateur de
filtrage juste apres le redresseur d’une valeur de 220 UF qui a pour but de lisser la tension afin
que celle-ci soit continue.

Un régulateur de tension +5V de type 7805 fournit ensuite une tension stable
indépendante du courant débité. Ne pas oublier de filtrer I’entrée et la sortie du régulateur par
deux condensateurs de valeur 0,1uF chacun, ces condensateurs doivent étre le plus prés
possible des bornes et reliés directement a la masse.

Un quartz 20 MHz permet de générer les horloges. Deux condensateurs en céramique
d’une valeur de 15uF chacun sont placés aux pieds du quartz et sont directement reliés a la
masse.

L’entrée de reset MCLR est connectée a 1’alimentation positive +5V via une résistance
de 1kQ qui est recommandée pour limiter le courant. Ceci permettra au PIC de redémarrer

plus stirement apres une coupure d’alimentation bréve.

Une photo de prototype de I’alimentation du PIC est illustrée a la figure 3. 27.
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— I
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Figure 3. 26 : Alimentation du PIC 16F84A.

CONDENSATEUR [ QUARTZ 20 MHz }
TRANSFORMATEUR PONT REDRESSUR J DE FILTRAGE

220V/6V

CONDENSATEURS
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0,1 puF e REGULATEUR
w A 7805

Figure 3. 27 : Photo de prototype de I’alimentation du PIC 16F84A.
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3. 4. 3. Transformateur élévateur

Pour les niveaux typiques de puissance fournie a 1’ozoniseur, la tension développée a
ses bornes atteint des niveaux d’environ 7 KV ; il s’agit d’une valeur trés élevée pour la
technologie actuelle des semi-conducteurs. Pour cette raison, nous sommes obligés d’inclure
un transformateur élévateur entre le pont (onduleur) et I’ozoniseur.

Ainsi, la structure du pont devient celle de la figure 3. 28.

@+7,5V ou 7,5V

+7,5V ou _7,5V(@)
+7,5V g _7.5V 1(|:£
+7,5V ou _7,5V .
T1 T2 B 2
aa 4 >
u i QS
I-=, >
S S
— —r— ==glIs
I-I-E 8 r ;
H — < =4
|k + & S :
= -
N T3 T4 e =

Figure 3. 28 : Transformateur élévateur dans le circuit de puissance.

3. 4. 4. Configuration initiale (avec MOSFETS)

Dans la réalisation pratique de cette alimentation, nous rencontrons plusieurs obstacles
liés principalement a I’onduleur lui-méme. L’inconvénient avec cette configuration, outre que
nous ne pouvons pas accéder a une valeur élevée de la tension continue en entrée de notre
onduleur, les MOSFETs " craquaient " et il fallait les changer a chaque fois. Afin de
résoudre cet inconvénient, nous avons remplacé les MOSFETs (détériorant de ce fait
I’alimentation de notre DBD) par des IGBTS.

3. 4. 5. Configuration définitive (avec IGBTS)

Une amelioration significative a été apportée par rapport a la configuration initiale,

dont I’objectif était précisément 1’amélioration des performances de cet onduleur. Dans cette
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nouvelle configuration, nous évitons les inconvénients des quatre MOSFETs (IRF740) de la
figure 3. 14, en mettant en place quatre IGBTs (1200V, 60A). Un autre inconvénient de la
configuration initiale est le suivant : la montée en tension continue occasionne une dissipation

importante des MOSFETS ce qui provoquait leurs craguements.

3. 5. Utilisation de I’alimentation sinusoidale et résultats obtenus

Le systéme d’alimentation électrique d’une décharge a barriere diélectrique est un des
éléments clé pour le contrdle et la stabilité de la décharge. Un soin particulier doit étre apporté
a son développement et sa construction afin d’éviter les problémes de claquage, mais aussi
pour garantir la sécurité de I’expérimentateur.

L’alimentation sinusoidale utilisée au cours de cette étude comprend deux éléments
principaux (figure 3. 29) : une chaine de 1’onduleur (développée au sein du laboratoire) et un

transformateur haute fréquence et élévateur de tension.

ONDULEURI

,{

----+»Cellule DBD

En

Transformateur
Haute tension
Haute frequence

Figure 3. 29 : Circuit électrique de I’alimentation sinusoidale.

Le bloc gérant la commande de I’onduleur fournit le signal carré d’entrée de
I’onduleur et permet le réglage de la fréquence. L’onduleur délivre une tension carrée dont
I’amplitude maximale vaut 200 V. Ce signal alimente le primaire du transformateur élévateur
a circuit magnétique ferrite. L’amplitude maximale que peut atteindre la tension de sortie est 7
kV.

Vu la caractéristique capacitive de la décharge DBD, le réle principal du diélectrique
est de constituer d’une certaine fagon une capacité en série avec 1’espace de gaz. Cette
capacité, associée en serie avec la bobine du transformateur élévateur de tension, constituent
un circuit oscillant série dont la fréquence d’oscillation fy se calcule d’aprés la formule

connue LCay’ = 1.
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3. 5. 1. Transformateurs utilisés

Le transformateur a pour but d’amplifier la tension en sortie du convertisseur
(onduleur). Le systeme d’alimentation influe sur le comportement de la décharge. Dans le but
d’étudier le systéme d’alimentation de la décharge nous avons effectué une caractérisation des

quatre transformateurs (figure 3. 30).

Figure 3. 30 : Transformateurs utilisés dans cette étude.

La figure 3. 31 présente un exemple de mesures de tension effectuées, pour deux
fréquences différentes : 20 kHz correspondant au transformateur T, et 22 kHz correspondant
au transformateur T,. L’amplitude étant de 6,5 kV.

e J : i i I |SAVE/REC M J : i : I |SAYE/REC
Tension de sortie du transformateur HT{ 5aye Tension de sortie du transformateur HT| gaye
......................... .:. |II'IﬂgE ..:. II.“agE
17 P T .:, oA Ink Saver e .:, o Ink Saver
......................... 3. On 3. On
N R e Destination St Destination
-1-1-1-1-!-|-|-++1.-++++1.-+++111111-:++++1.-+|-|-|-!-|-|-|-+1.-++++1.-++++- [resstssesdartobrassfosssbrnrtrrriteasstessstrord
Y I UsE Tension d’entrée du transformateur HT  LISB
"Tension d’entrée du transfarmateur HT| Gaye i Cave
""" SRR THREER BN T O Y I
SEISEETITINY Ve PUUSNTSIN YO File S ENSRVRVLIOR. “NEVURRTY SPUITPRIEY NPUNDIRSIN File
f =20 kHz O | R Utilities f=22kHz: oo Ukilities
[ I TE B EDGE S [ T B EDGE 7

Usortie: SKV/diV.; Uenrge: 2V/div.; 10ps/div. Usortie: 1kV/div.; Uengge: 1V/div.; 10ps/div.

Figure 3. 31 : Formes d’onde de la tension obtenue a la sortie (en haut) et a I’entrée
(en bas) du transformateur pour deux valeurs de frequences.
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3. 5. 2. Diagnostics et mesures des signaux électriques

Le suivi des paramétres électriques (la tension inter-électrodes et le courant instantané)

est effectué grace a un oscilloscope numérique 2 voies (INSTEK GDS-840C)

échantillonnant & 250 MHz. Nous pouvons donc effectuer un bilan électrique. Les signaux

de courant instantan¢ produits par la décharge sont mesurés par 1’intermédiaire de la tension

aux bornes d’une résistance de mesure de 120Q. Puis, ils sont visualisés sur I’oscilloscope.

La tension inter-électrodes est mesurée par 1’intermédiaire d’une sonde haute-tension

(Tektronix modele P6015 A, rapport de conversion de 1 pour 1000, tension maximale 40

kV, impédance de 100 MQ) disposée entre sortie transformateur haute-tension et la masse et

connectée a la voie 1 de I’oscilloscope. La figure 3. 32, représente schématiquement le

dispositif de mesures électriques utilisé dans cette étude.

Une prise de vue du dispositif expérimental est représentée dans la figure 3. 33.

La détermination des caractéristiques du transformateur doit nous permettre de prédire

son comportement en fonction de la charge ajoutée au secondaire par le générateur d’ozone.

Les relevés des inductances des transformateurs, au primaire et au secondaire en se servant

d’un RLCmeétre sont résumés dans le tableau 3. 1 :

Tableau 3. 1 : Valeurs des inductances des quatre transformateurs.

Transformateurs Inductances au primaire Inductances au secondaire
Transformateur T, 14,35 mH 1,87 H
Transformateur T 0,550 mH 434 mH
Transformateur T3 6,54 mH 3,98 H
Transformateur T, 12,83 mH 3,32 H

Etant donnée la forme impulsionnelle du courant de décharge, il est nécessaire

d’étudier le comportement des transformateurs a haute fréquence. Leurs caractéristiques ont

été déterminées a partir des essais a vide et a charge.
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Haute tension

O kHz
7 z ‘ Sonde HT | © @ Oscilloscope

t 1/1000 numérique

Résistance
de mesure

Figure 3. 32 : Schéma du dispositif de mesure du courant et de la tension dans le
réacteur.

Figure 3. 33 : Photo du dispositif expérimental.
1- Alimentation HT-HF ; 2- Transformateur élévateur de tension ; 3- Générateur d’ozone ;
4- Sonde HT ; 5- Résistance de mesure ; 6- Oscilloscope numérique.
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®. Essai a vide

Afin de caractériser le contrble de la haute tension a la sortie de chaque

transformateur, nous nous plagons a une fréquence choisie et nous faisons varier la tension

continue d’entrée de 1’onduleur. Puis nous suivons la méme procédure pour d’autres

fréquences. Ensuite la méme opération a été effectuée pour les autres transformateurs.

Les courbes de la figure 3. 34 présentent les résultats de cette expérience.
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Figure 3. 34 : Evolution de la haute tension a la sortie de chaque transformateur en
fonction de la tension continue d’entrée de I’onduleur (Essai a vide).
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@. Essai a charge

La figure 3. 35, représente 1’évolution de la haute tension a la sortie du transformateur,

en charge, en fonction de la tension continue d’entrée de I’onduleur, pour les quatre valeurs de

fréquence en utilisant les quatre transformateurs. La charge est le générateur d’ozone décrit

dans le chapitre V.
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Figure 3. 35 : Evolution de la haute tension & la sortie de chaque transformateur en
fonction de la tension continue d’entrée de I’onduleur (Essai a charge).
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Nous observons que la haute tension a la sortie de chaque transformateur augmente
d’une maniére quasi-linéaire, avec la tension continue d’entrée de 1’onduleur, dans le cas
d’une fréquence fixée. En effet, ’alimentation haute tension fonctionne selon le principe d’un
générateur HT a circuit résonnant. Les fréquences de fonctionnement de chaque
transformateur sont différentes selon le mode de fonctionnement de 1’alimentation, & vide ou a
charge.

Nous remarquons que la haute tension obtenue a charge est plus élevee car le
générateur d’ozone, qui est une charge capacitive, permet de former avec 1’inductance du
transformateur un circuit résonnant. Le systéme alimentation-générateur DBD exhibe, donc
un comportement résonant. Le principe de ce dernier permet de faire fonctionner le systéeme
du générateur d’ozone a des puissances plus faibles comparativement a son fonctionnement a
vide. En effet, a charge, des tensions dépassant 6 kV sont obtenues pour une tension d’entrée
inférieure a 40 V alors qu’a vide, des tensions d’entrée plus élevées sont nécessaires.

Le résultat obtenu est satisfaisant, puisqu’il apparait que chaque transformateur
possede sa propre fréquence de fonctionnement. Dans le tableau 3. 2 sont données les valeurs

des fréguences de fonctionnement pour chacun des quatre transformateurs.

Tableau 3. 2 : Valeurs des fréquences de fonctionnement pour chaque transformateur.

Transformateur T, Transformateur T: Transformateur T3 Transformateur T,

20 kHz 25 kHz 16 kHz 22 kHz

Pour chaque transformateur utilisé, nous avons calculé la puissance consommée de
notre générateur dont les résultats sont regroupés dans le tableau 3. 3 ou I, U représentent le
courant et la tension (respectivement) de 1’onduleur a charge et P représente la puissance

consommeée par le générateur.

Tableau 3. 3 : Puissances consommées du générateur d’ozone pour chaque

transformateur.
Fréquences (kHz) CourantI (A) Tension U (V) Puissance P (W)
20 (Ty) 0,6 30 18
25 (T>) 1,4 40,7 56,98
16 (T3) 0,55 53,9 29,645
22 (Ta) 0,4 55 22
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A I’égard des résultats du tableau ci-dessus, il ressort que les transformateurs T et Ty
fonctionnant a des fréquences respectives de 20 et 22 kHz, produisant une DBD efficace a des
puissances moindres par rapport aux deux autres transformateurs

Pour conclure sur ce rapide tour d’horizon concernant les transformateurs, nous
retiendrons la facilité d’obtenir des tensions de sortie de 1’ordre de plusieurs milliers de Volts

avec quelques dizaines de Volts seulement en entrée.
3. 6. Réalisations de deux alimentations électriques a base de temporisateur NE555

L’obtention d’une décharge a pression atmosphérique requiert la réduction des
distances inter-électrodes ainsi qu’une différence de potentiel entre ces électrodes de 1’ordre
des kilovolts au minimum. La premiere étape de ce chapitre a donc été de réaliser un circuit
d’alimentation permettant d’obtenir ces tensions sur une plage de fréquence utile la plus large
possible, en considérant les parties puissance et commande. Dans le souci de toujours
augmenter la fréquence et afin de mener a bien ce projet, il a été nécessaire de concevoir
d’autres alimentations hautes tensions hautes fréquences.

Comme extension a ce travail et parallelement a la premiére alimentation (onduleur +
driver + commande), nous avons monté deux autres alimentations, toutes les deux a base du
circuit intégré NE555. Ces deux alimentations, applicables a une vaste gamme d’applications
de la décharge a barriére diélectrique, ne sont pas détaillées dans ce chapitre pour ne pas
encombrer la these. Sur le plan électrique, les deux circuits utilisent chacun une alimentation
de 12V (pour alimenter la partie commande : le NE555) avec une conception basée sur des
composants électroniques classiques, donc peu onéreuse.

Les circuits électriques ainsi que des prises de vue de ces deux alimentations figurent

en annexe A.
3. 7. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté une approche argumentée pour alimenter une
DBD via un transformateur haute tension a haute fréquence et plus particulierement un
ozonateur. Elle consiste fondamentalement a contréler la fréquence et I’amplitude du signal.

Nous avons proposé un convertisseur statique (onduleur) pour alimenter notre
générateur d’ozone qui represente une des structures le mieux adapte a des développements au

niveau de la commande. Cette derniere est assurée par le 16F84A, le microcontrdleur des plus
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séduisants a utiliser : simple et peu colteux. Le bon fonctionnement de 1’onduleur nécessite
I’utilisation d’interrupteurs de type IGBT.

Nous avons briévement présenté deux composants essentiels pour 1’alimentation : le
transistor MOSFET de type IRF740 et I'IGBT qui pourraient également trouver d’autres
applications que 1’alimentation des DBDSs, pourvu qu’elles soient a basse puissance (pour le
MOSFET), moyenne et haute puissance (pour ’IGBT).

Nous avons aussi concu deux autres alimentations : une premiére alimentation a base
d’un circuit intégré NE555 et une seconde a base de deux circuits intégrés NE555.

De facon & valider le réle de notre alimentation haute tension et d’un point de vue
applicatif, ce résultat semble intéressant puisqu’il montre I’amorgage de la décharge a barriére
diélectrique a partir de cette alimentation. C’est ce que nous allons étudier dans les prochains

chapitres.

Page 88



CHAPITRE IV - Caractérisation de la DBD surfacique et application pour la stérilisation de I'air

4. 1. Introduction

Dans cette partie, nous allons traiter 1’é¢tude de la décharge de surface a barriere
diélectrique (DBD surfacique). Au cours de cette partie, nous allons nous attacher a 1’étude
des caractéristiques électriques régissant la décharge de surface a barriere diélectrique.
Sachant que le fait de créer des espéces réactives au contact de la barriére puisse étre exploité
pour le traitement de ’air et la conservation des produits agroalimentaires, les deux domaines
d’application vaste des plasmas froids qui nous intéressent dans ce chapitre, un réacteur a

donc été concu pour répondre aux deux exigences citées auparavant.

4. 2. Stratégie choisie : Traitement de I’air intérieur par plasma

Les études sur la stérilisation par plasma ont débuté au cours des années 90. La
recherche porte sur I’application des plasmas pour la stérilisation d’objets médicaux mais
également pour la décontamination des produits alimentaires. Bien que tous ces systemes
aient le méme but, ils présentent des modes de fonctionnement tres variés. On peut les classer
par exemple selon ce qui suit :

# La pression a laquelle le traitement s’effectue : basse pression ou pression
atmosphérique ;

# Le positionnement des surfaces traitées par rapport a la décharge produite ;

# Le gaz utilisé ou encore le type de décharge.

Le choix de la pression entraine une cinétique spécifique des especes actives
responsables de I’effet biocide ; leur durée de vie est a priori plus longue a basse pression qu’a
pression atmosphérique. Un tel choix conditionne également le dispositif expérimental avec la
nécessité éventuelle d’un systeme de pompage. Ceci est un handicap pour I’intégration du
procédé dans I’industrie. Dans notre cas, seul le travail a pression atmosphérique est
envisageable.

Traiter 1’air serait une solution pour en faire un lieu sans odeur et en méme temps sain,
exempt de toute pollution. La maniére la plus simple d’"éliminer " une odeur désagréable est
de la masquer par une autre. Le traitement de 1’air par plasma est une nouvelle technologie qui

a fait aujourd’hui I’objet de nombreuses recherches.
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4. 3. Dispositif expérimental

Afin de mener cette étude paramétrique, il a été nécessaire de concevoir plusieurs

plaques. Nous avons ainsi regardé 1’influence du matériau du diélectrique (deux modéles),
épaisseur du diélectrique (deux plaques) et les types d’¢lectrodes (trois plaques).

4. 3. 1. Matériaux

La figure 4. 1 montre les configurations typiques de DBD surfacique. Le dispositif de
la décharge (figure 4. 2) est constitué de deux éelectrodes collées sur chacune des faces d’une

plaque de matériau diélectrique. En fonctionnement, le plasma s’étend sur la surface de la

plaque, sur une face (figure 4. 1(a)) ou les deux faces (figure 4. 1 (b)) de la plaque.

Plaque
Plasma : Electrode  diélectrique
O—n, | O—7 "
[ - ] l ]
a e b ‘
Electrode

Figure 4. 1 : Configuration de DBD surfacique avec le plasma sur
une face seulement (a) ou sur les deux faces (b) [21].
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Figure 4. 2 : Vue de dessous et de dessus de la cellule pour la décharge en surface.

4. 3. 2. Electrodes

La plupart des réacteurs a DBD peuvent étre assemblés a partir de matériaux simples.
Par exemple, une décharge cylindrique peu étre facilement obtenue a partir d’éléments tels
que grille, tige filetée, tube en verre. Les décharges pointe-plan sont plus délicates a mettre en
place car dans ce cas il faut controler le rayon de courbure de la pointe.

Les décharges de surface posent un autre probléme : on ne peut pas coller des bandes
métalliques sur une plaque de verre... sans colle. Un dépot métallique serait une solution,
mais il s’agit d’un procédé coliteux et qui ne permet pas de changement facile de
configuration d’¢lectrode. La solution retenue a été la confection d’électrode a partir de scotch
aluminium commercial a résine conductrice. Cette solution a pour avantage sa facilité de mise
en ceuvre et sa souplesse : un changement de configuration d’électrode devient une opération
légere et rapide. C’est d’ailleurs la solution souvent utilisée dans les laboratoires.

Trois types d’électrodes, de dimension 120 mm x 4 mm chacune, ont été testés. Il
s’agit d’électrodes reliées a la haute tension et représentant un certain nombre de fils
d’aluminium (1, 3 et 5) collés sur la surface du diélectrique. L’électrode de masse désignant
I’électrode reliée a la terre, est une bande d’aluminium de 120 mm x 60 mm.

Une prise de vue de 1’¢électrode haute tension et I’électrode de masse est représentée

dans la figure 4.3.
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| ]

UL

2 = S

fr———

Figure 4. 3 : Photographie de I’électrode haute tension (a gauche)
et ’électrode de masse (a droite).

4. 3. 3. Plague de diélectrique

Le constituant de base de la plaque est en verre et mesure 14 cm de longueur et 8 cm
de largeur, pour deux épaisseurs différentes (2 mm et 3 mm). Un autre type de plaque a éeté
utilisé : deux plaques en céramique de 8 cm de longueur et 4 cm de largeur, pour deux

épaisseurs différentes (2 mm et 3 mm).

4. 3. 4. Principe et configuration de la décharge

La decharge est établie a la surface de la surface isolante, diélectrique, entre les deux
¢lectrodes disposées de part et d’autre de I’isolant. Ces électrodes sont des bandes
d’aluminium de faible épaisseur et collées directement sur la surface du dié¢lectrique. Plusieurs
parameétres (nature et épaisseur du diélectrique, nombres de fils de 1’¢électrode active) seront
précisés au fur et a mesure de la présentation des résultats.

Pour obtenir la décharge, on applique une haute tension alternative sinusoidale entre
les deux électrodes, 1’une d’entre elles étant reli¢e a la terre. Par la suite, nous considérons la
configuration classique suivante : sur la face supérieure, ’électrode active désigne
Pélectrode reliée au signal HT et sur la face inférieure, ’électrode de masse désigne
Délectrode reliée a la terre. Lorsque la haute tension est appliquée, un plasma de couleur
bleutée se forme a la surface du diélectrique sur une seule face. Il s’étend a I’extrémité d’une
¢électrode vers ’extrémité la plus ¢loignée de 1’électrode opposée (figure 4. 4) et est réparti de

facon assez homogeéne le long des électrodes.

Page 93



CHAPITRE IV - Caractérisation de la DBD surfacique et application pour la stérilisation de I'air

La figure 4. 5 montre une photo de la décharge surfacique (de jour comme de nuit) qui
s’étend d’une premiére électrode HT (fil 1) vers une deuxiéme électrode HT (fil 2) et ainsi de

suite jusqu’a la cinquieme ¢€lectrode HT (fil 5).

AC

‘ Electrode active
/ \ Diclectrique

—J | — N }— Pl

Plasma Plasma

{e==E|cctrode de masse

P -

Figure 4. 4 : Schéma de principe de la décharge.

Figure 4. 5 : Photos de la décharge surfacique.
(@) - jour, (b) — nuit.

4. 4. Circuit électrique

Le schéma type du circuit électrique est montré sur la figure 4. 6. L’électrode haute
tension est alimentée par une alimentation sinusoidale a 50 Hz, via un autotransformateur
alimentant un transformateur haute tension haute fréquence, dont les caractéristiques sont les
suivants :

+«+ Tension primaire 220V (50 Hz)

% Tension secondaire 15 kV (fréquence 22 kHz).
L’¢lectrode opposée est reliée a la terre via une résistance de mesure de valeur 100Q. Cette
résistance est utilisée pour mesurer les signaux de courant instantané produits par la décharge.
La haute tension appliquée est donnée par un voltmetre électrostatique raccordé au

transformateur élévateur de tension dont la valeur est réglée par une source de tension
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continue variable de marque LEYBOLD-HERAEUS, 0-250 V, Inax 6A. Tous les signaux sont
affichés par I’oscilloscope numérique de marque GW INSTEK, modéle GDS-840C, 2 voies
échantillonnant a 250 MHz.

Une prise de vue du banc expérimental est représentée dans la figure 4. 7.

° } e Electrode HT
j é e —— qumDidlectrique
} i DBD
Auto- transformateur 1 Electrode
! a la masse

Ose‘o numérique

Figure 4. 6 : Circuit électrique pour alimenter une DBD de surface.

Alimentation
~ variable o-220v

Figure 4. 7 : Photo du banc expérimental de la DBD surfacique.
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4. 5. Quels parametres tester ?

Comme nous venons de 1’évoquer, le comportement électrique de la cellule de
décharge surfacique dépend de nombreux parameétres, soit électrique (tension appliquée), soit
géométrique (épaisseur du diélectrique) ou soit relatif a la nature de I’électrode haute tension
et au matériau du diélectrique. Dans cette partie, nous allons donc présenter 1’étude de
I’influence de ces parameétres. Les critéeres déterminants sur lesquels nous nous baserons pour
déterminer la configuration électrique la plus favorable sont la maximisation de la charge
impulsionnelle, et la minimisation de la consommation énergétique (réduction du codt de
traitement). Cette étude électrique n’est cependant pas suffisante pour choisir le meilleur
réacteur. Elle sera complétée, dans la derniére partie de ce chapitre, par 1’étude de I’efficacité
de traitement de ’air et la conservation des produits agroalimentaires. Il sera alors possible de
déterminer la configuration expérimentale permettant le meilleur compromis entre capacité de

traitement et co(t énergétique.

4.5. 1. Matériau diélectrique : verre
4.5. 1. 1. Influence de I’épaisseur du diélectrique

Afin d’analyser I’influence de 1’épaisseur sur la décharge, nous avons utilis¢ deux
barrieres d’épaisseurs différentes : 2 mm et 3 mm et une électrode haute tension a "3 fils”.
L’effet de I’épaisseur sur la caractérisation courant-tension est illustré par les figures 4. 8 et 4.
9 pour différentes valeurs de tensions (1 kV - 4 kV).

Les résultats de ’amplitude de courant prélevée sur les oscillogrammes sont illustrés
par la figure 4. 10.

La puissance electrique consommée est elle aussi un bon indicateur des effets de
I’épaisseur et de la tension. Le calcul de la puissance est obtenu en effectuant le produit de la
tension d’alimentation par I’amplitude du courant de décharge visualisé sur 1’oscilloscope.

La figure 4. 11 montre les puissances calculées en fonction de la tension appliquée

pour les deux valeurs de I’épaisseur.
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Figure 4. 8 : Oscillogrammes de courant pour plusieurs valeurs de la tension appliquée.
Diélectrique : verre, épaisseur : 2 mm.
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Figure 4. 9 : Oscillogrammes de courant pour plusieurs valeurs de la tension appliquée.
Diélectrique : verre, épaisseur : 3 mm.
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Figure 4. 10 : Caractéristique "courant - tension” pour les deux valeurs de I’épaisseur du
verre.
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Figure 4. 11 : Caractéristique "puissance - tension” pour les deux valeurs de I’épaisseur
p P
du verre.
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Interprétation

Les premiers résultats ont été obtenus en ne considerant que l’influence de l’épaisseur
du verre, pour plusieurs valeurs de la tension appliquée. Nous avons établi les points
suivants :

» L’épaisseur de la barriere a une grande influence sur la valeur du courant et la
puissance consommee.

» En augmentant [’épaisseur, le courant diminue. Une logique est évidente car une
épaisseur plus grande correspond a une résistance plus élevée, par conséquent un
courant faible.

» La puissance consommée semble fortement influencée par [’épaisseur. Il est donc
recommandeé d’utiliser des barrieres diélectriques aussi fine que possible pour
générer des puissances plus élevées avec des tensions plus faibles.

» Neéanmoins, cette épaisseur ne peut étre inférieure a une certaine valeur pour éviter la

rupture électrique et mécanique du diélectrique.

Gardons a ’esprit ces deux formes de courbes (caractéristique "courants - tension” et

"puissance - tension”) car nous allons les retrouver au cours de 1’é¢tude de I’influence du

nombre de fils.

4.5. 1. 2. Influence du nombre de fils

L’influence de la configuration de 1’¢lectrode haute tension a été étudiée au moyen de
trois cellules @ DBD. Ces cellules sont de conceptions strictement identiques. Seul varie le
nombre de fils constituant 1’électrode haute tension. Les nombres considérés sont de 1, 3 et 5
fils.

Nous avons utilisé la méme cellule et le méme diélectrique d’une épaisseur constante
de 2 mm pour discuter I’influence de 1’¢électrode haute tension sur la décharge.

Nous avons relevé les oscillogrammes de courant pour les trois types d’électrodes dont

les figures représentatives pour 1 fil, 3 fils et 5 fils sont 4. 12, 4. 13, 4. 14 respectivement.
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Figure 4. 12 : Oscillogrammes de courant pour différentes valeurs de tension.
Diélectrique : verre, épaisseur : 2 mm, nombre de fil : 1.
1 kV/div., 25 ps/div.
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Figure 4. 13 : Oscillogrammes de courant pour différentes valeurs de tension.
Diélectrique : verre, épaisseur : 2 mm, nombre de fils : 3.
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Figure 4. 14 : Oscillogrammes de courant pour différentes valeurs de la tension.
Diélectrique : verre, épaisseur : 2 mm, nombre de fils : 5.

Les résultats de ’amplitude de courant sont illustrés par la figure 4. 15 et la figure 4.

16 montre les puissances calculées en fonction de la tension appliquée pour les trois

configurations de 1’¢lectrode haute tension et 1’épaisseur fixe du diélectrique.
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Haute tension (kV)

Figure 4. 15 : Caractéristique "courant - tension” pour les trois configurations de
I’électrode haute tension, diélectrique : verre, épaisseur : 2 mm.
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Figure 4. 16 : Caractéristique "puissance - tension” pour les trois configurations de
I’électrode haute tension, épaisseur : 2 mm.

Page 104



CHAPITRE IV - Caractérisation de la DBD surfacique et application pour la stérilisation de I'air

Interprétation

Il ressort de ces résultats que les caractéristiques “courant - tension” et “puissance —
tension ” ont la méme forme que ses consceurs en figure 4. 10 et 4. 11, et pourtant les
protagonistes ne sont pas les mémes. Ces caractéristiques révelent plusieurs propriétés :

Le nombre de fils constituant [’électrode haute tension a une influence significative sur la
puissance de la cellule. Cela montre tout simplement que lorsqu’on augmente le nombre de
fils, le courant augmente donc la distribution de la densité de courant sur la surface
d’électrodes augmente elle aussi. En effet, afin de produire plus d’ozone, il faut générer des
puissances plus grandes et des valeurs de courant plus élevées. Par conseéquent, il est
recommandé d’utiliser plusieurs fils sur le diélectrique pour générer d’importantes
décharges. Par conséquent, il est recommandé d’utiliser un nombre élevé de fils et diminuer

la tension appliquée.

4. 5. 2. Matériau diélectrique : céramique
4.5. 2. 1. Influence de I’épaisseur du diélectrique

Dans cette partie et dans le but de voir I’influence de I’épaisseur de céramique, nous
avons utilisé deux barriéres d’épaisseurs différentes : 2 mm et 3 mm et une électrode haute
tension "3 fils”. L’effet de 1’épaisseur sur la caractérisation "courant-tension™ est illustré par
les figures 4. 17 et 4. 18 pour différentes valeurs de tensions (1 kV - 6 kV).

Les résultats de ’amplitude de courant sont illustrés par la figure 4.19 et la figure 4. 20
montre les puissances calculées en fonction de la tension appliquée pour les deux valeurs de

I’épaisseur.
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Figure 4. 17 : Oscillogrammes de courant pour différentes valeurs de la tension.
Diélectrique : céramique, epaisseur : 3 mm.
1 kV/div., 25 ps/div.
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Figure 4. 18 : Oscillogrammes de courant pour différentes valeurs de la tension.
Diélectrique : céramique, épaisseur : 2 mm.
1 kV/div., 25 ps/div.
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Figure 4. 19 : Caractéristique "courant - tension” pour les deux valeurs de I’épaisseur de
la céramique.
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Figure 4. 20 : Caractéristique "puissance - tension” pour les deux valeurs de I’épaisseur
de la céramique.
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Interprétation

Ces deuxiemes résultats ont été obtenus en ne considérant que [’influence de
[’épaisseur de la céramique, pour plusieurs valeurs de la tension appliquée. On constate que
le courant est plus important pour une épaisseur de 2 mm que pour 3 mm. Par conséquent, il
est recommandé d’utiliser des diélectriques aussi fins que possible pour générer plus d’ozone

avec des tensions appliquées plus faibles.

4.5. 3. Influence de la nature du diélectrique : Etude comparative

Le comportement électrique de la cellule de décharge dépend fortement de la nature du
diélectrique. Ce parameétre joue a la fois sur les propriéteés physiques et chimiques du systéme.
Cette étude comparative a été déja menée avec la cellule a 3 fils (électrode haute tension), les
deux diélectriques étant le verre et la céramique, de 2 mm d’épaisseur chacun, pour quatre
tensions : 1, 2, 3 et 4 kV. Les oscillogrammes de courants sont deja representés sur les figures
4. 10 (verre) et 4. 19 (ceramique).

Les résultats recapitulatifs de I’amplitude de courant sont illustrés par la figure 4. 21 et
la figure 4. 22 montre les puissances en fonction de la tension appliquée pour les deux
diélectriques.

+—Verre —ai—Céramique

45
<

40
£ .
S
+ 35
S 30
% *
S 2
) .
3 20
) o
S 15 .
£ 10
€ 5 —A
< A

O T T T 1

1 2 3 4
Haute tension U (kV)

Figure 4. 21 : Caractéristique "courant - tension” en fonction de la nature du
diélectrique : verre et céramique, épaisseur = 2mm, nombre de fils = 3.
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Figure 4. 22 : Caractéristique "puissance - tension” en fonction de la nature du
diélectrique : verre et céramique, épaisseur =2mm, nombre de fils = 3.

Interprétation

L’ observation des courbes (Tig. 4. 21 et 4. 22) nous permet d’établir clairement que la
décharge a barriere diélectrique est plus intense lorsque le diélectrique est en verre. En effet,
la permittivité diélectrique du verre varie entre 2 et 9, par contre celle de la céramique prend
quelques centaines [12]. Etant donné cette propriété spécifique du verre par rapport a la
céramique, le verre reste le matériau pouvant étre projeté au plasma, mais [’étendue des
propriétés physiques des ceramiques induit de nombreuses applications industrielles vu le
bon comportement de cette classe de matériau aux températures élevées. En outre, la
céramique résiste méme aux chocs et aux manipulations. En effet, plusieurs barrieres en verre
ont été cassées par la chaleur de la DBD. Il ya du verre qui résiste aux températures élevées

mais son co(t est trop éleve.

4. 6. Caractéristique électrique du plasma

Dans les décharges a barriére diélectrique, les passages de charges se font via des pics
de courants tres courts. Leur durée, de quelques dizaines de nanosecondes, représente une
difficulté expérimentale. Il y a deux échelles de temps a considérer : I’échelle nanoseconde
pendant laquelle se déroule un pic de courant, ou bien la période entiére permettant d’observer

la distribution des pics (figure 4. 23). Ces deux mesures apportent des informations
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différentes. Dans le cas de notre cellule (DBD surface), la mesure de courant est
particulierement ardue car elle est tres sensible aux perturbations du circuit électrique. Les
mesures sur lesquelles nous nous appuyons pour illustrer la discussion ont été faites dans une
configuration monoface avec une tension U = 6 kV.

En plagant une résistance dans le circuit comme le montre la figure 4. 6, il est possible
de déterminer la caractéristique courant-tension de la décharge ainsi que la puissance
électriqgue consommeée. La caractéristique, présentée a la figure 4. 23, met en évidence un

comportement capacitif et impulsionnel de la décharge.

Figure 4. 23 : Caractéristique du courant de la décharge.

Le courant est constitué de séries d’impulsions apparaissant a chaque demi-période,
s’initiant généralement a peu pres au moment de ’inversion de polarité et s’éteignant apres
que la tension atteint sa valeur maximale. Cette forme de courant est typique des séries de
micro-décharges qui apparaissent dans une décharge a barriere diélectrique. Les pics de
courant peuvent atteindre des valeurs de 20 mA mais pour des durées relativement courtes (de
I’ordre de la ns). Enfin, en observant la courbe de la figure 4. 23, on peut remarquer la
présence d’une forte composante capacitive (composante sinusoidale) sur laquelle viennent
s’ajouter des pics d’intensités caractéristiques des micro-décharges qui se produisent a la
surface du diélectrique. Cette composante s’explique par 1’influence mutuelle des €lectrodes.
On distingue une succession de décharges impulsionnelles trés importantes pendant la période
positive et la période négative (la cathode représentant 5 fils est au-dessus de la surface du
diélectrique). La symétrie entre les impulsions positives et négatives apparait clairement sur le
courant. Sur la figure 4. 23 apparaissent simultanément les contributions de la décharge de

chaque c6té du fil constituant I’¢lectrode active (décharge autour du fil).
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4. 7. Application pour la désinfection de I’air

Il'y a dans l'industrie alimentaire un grand intérét pour l'utilisation de I'ozone de
maniére a améliorer le stockage de produits alimentaires tels que fruits, légumes, fleurs,
viande, poisson, fromage, etc.

Les applications les plus fréquentes de I'0zone dans l'industrie agro-alimentaire sont :

o Extension de vie de stockage en marché - qualité (conservation)
o Controle de germes pathogénes (désinfection)
« Ralentissement du processus de maturation des fruits et des Iégumes.

Peu a été publié concernant les concentrations de l'ozone exigées et d'autres

procédures de traitement afin d'achever les résultats désirés, Il'industrie agro-alimentaire
considerent généralement les détails des procédés comme des secrets de fabrication.
Les concentrations de I'ozone typiques utilisées pour le traitement d'aliments par I'air ambiant,
comme par exemple dans des chambres froides, sont de I'ordre de 2 & 7 ppm (particule par
million) pouvant aller jusqu’a 20 ppm [111]. Certains chercheurs pensent qu’en fait la
croissance bactérienne pourrait étre stimulée avec des concentrations d'ozone nettement
inférieures a 0.1 ppm. Les niveaux élevés d'ozone peuvent abimer des fruits avec des taches
noires, etc.

Notre travail consiste a purifier et désinfecter I’air, ce résultat est confirmé par la durée
de conservation des produits agroalimentaires. La concentration d’ozone utilisée pour une
bonne conservation est de 20 ppm. Cette étude est destinée a la détermination de cette
quantité d’ozone pour des périodes de traitements variables tous en sachant que 1a 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 pathogénes les
plus faciles a contrdler. Les champignons et moisissures exigent des concentrations d'ozone

plus élevées pour des périodes de temps plus longues.

4.7.1. Chambres de traitement

Puisque le traitement plasma est effectué a pression atmosphérique, les contraintes au
niveau des matériaux sont beaucoup moindres qu’a basse pression. C’est pourquoi le verre a
été choisi pour fabriquer deux chambres de traitement pour sa faible réactivité vis-a-vis de
I’ozone, il est assez étanche pour nos besoins, facilement usinable et sa transparence
permettait d’observer facilement la décharge a I’intérieur. Le design rectangle a été choisi

mais un design cylindrique aurait été tout a fait adéquat, puisque la forme de la chambre n’a
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aucun effet sur la décharge. Un couvercle amovible s’adapte a la partie supérieure de la
chambre pour faciliter ’accés a I’intérieur de celle-ci pour y placer la cellule DBD et les
produits agroalimentaires.
X La chambre de longueur 50 cm, largeur 25 cm, hauteur 25 cm sert de chambre
témoin ;
X La chambre "air + ozone" de méme dimensions que la chambre témoin, ol nous avons
installé la cellule DBD (figure 4. 2) et les produits agroalimentaires. Une ouverture sur
le couvercle a éte percée, permettant ainsi de recueillir et mesurer le taux d’ozone a

P’intérieur de ’enceinte.

4. 7. 2. Description du dispositif expérimental

Nous détaillons I’installation expérimentale dans sa globalité pour la stérilisation de
1’air. Le schéma descriptif du dispositif que nous avons utilisé est illustré sur la figure 4. 24. 1l
est constitué de :
X Un autotransformateur servant a alimenter le transformateur élévateur de tension,
X une cellule DBD surfacique composée de deux électrodes collées sur chacune des
faces du diélectrique. L’¢électrode haute tension est constituée par 5 fils d’aluminium,

X Une enceinte en verre ol siégent la cellule DBD et deux produits agroalimentaires.

La haute tension appliquée entre les deux électrodes disposées de part et d’autre du
diélectrique produit un plasma surfacique qui génére de 1’ozone. L’ozone produit est mesuré
grace a un analyseur d’ozone potable de marque O3TECHNOLOGIES qui permet de mesurer

le taux d’ozone dans I’air en ppm.

4.7. 3. Conditions opératoires

La cellule DBD est calibrée avec 5 fils d’aluminium sur sa face supérieure pour
permettre une génération d’ozone autour de 20 ppm.

De nombreuses expériences ont été effectuées sur deux produits (tomate et pomme)
exposés ou non a 1’ozone. Cet 0zone géneré par le réacteur DBD de surface est injecté a
I’intérieur de la chambre de conservation pendant des durées d’application de 5, 10 et 15
secondes puis on éteint la décharge. Ensuite, le taux d’ozone dans I’air a I’intérieur de la
cellule est prélevé a I’aide d’un analyseur d’ozone (figure 4. 25) & des intervalles de 2 minutes

pendant une durée maximale de 56 minutes.
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Ouverture

= Transformateur
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Figure 4. 24: Schéma descriptif du dispositif expérimental de désinfection de
Pair.

Figure 4. 25 : Analyseur d’ozone.

@ Premiére expérience : On fixe la tension a 2,5 kV et on fait varier le temps

d’exposition (5, 10 et 15 secondes) dans la chambre "air + ozone".
Les résultats sont illustrés sur la figure 4. 26 qui présentent les concentrations d’ozone de
la chambre durant 1’essai.
@ Deuxiéme expérience : On fixe le temps d’exposition a 5 secondes et on fait varier la
tension (2,5 kV, 3 et 4 kV).

Pour chaque valeur de la haute tension appliquée, les résultats sont illustrés sur la figure 4.
27. Ces résultats sont exprimés sous la forme des concentrations d’ozone en ppm en

fonction du temps en minutes.
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Figure 4. 26 : Réduction du taux d’ozone en fonction du temps, pour 3 durées
d’application de la DBD et tension fixe.
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Figure 4. 27 : Réduction du taux d’ozone en fonction du temps, pour 3 valeurs de la
tension appliquée et durée d’application de la DBD fixe.

On peut tirer de ces deux courbes que pour obtenir un taux d’ozone égal a 20 ppm, on
doit avoir une tension de 3 kV pour une durée d’application de 5 s. En outre, on remarque
que, quelque soit la tension appliquée et quelque soit la durée d’application, le taux d’ozone

diminue de moitié aprés une durée de 30 minutes.
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Afin de garder de I’ozone en quantit¢ uniforme, il est recommandé de munir le
systeme de désinfection d’un minuteur qui réenclenche la DBD au fur et 8 mesure pendant des

durées bréves de quelques secondes.

4.7. 4. Résultats obtenus

Au laboratoire, 1’état de fraicheur des deux échantillons (pommes et tomates) en
expérience fut régulierement contrélé tous les cing jours sur une observation faite sur chacun
des échantillons : échantillon "témoin" et échantillon "air + ozone", par un examen des
caractéres organoleptiques, actuellement reconnus comme classiques :

@. Apparence générale des produits, aspect extérieur ;

©. Odeur ;

®. Fermeté des chairs, résistance a la pression ;

@. Coloration des chairs.

La pomme et la tomate, placées dans la chambre "air + ozone" qui sont soumises & un
traitement par ozone, ont vu leur rendement de conservation augmenté chaque 5 jour par

rapport aux méme produits placés dans la chambre "témoin™.

La figure 4. 28 présente les deux plateaux testés le premier jour de traitement, 5 jours
aprés (figure 4. 29) et 10 jours apres (figure 4. 30). La photo de la figure 4. 31 a été prise

aprés 15 jours et la figure 4. 32 au bout de 20 jours.

Figure 4. 28 : Produits (1°" jour de traitement).
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Figure 4. 29 : Produits (5°™ jour de traitement).

Aprés une durée de cing jours le plateau des deux produits ozonés est parfaitement
Conserve :
# Pas de perte d’eau,
# Brillance équivalents au plateau du jour.
# Aspect appétissant, coloration vive et odeur fraiche.
Par contre, a la surface de la pomme non ozonée apparaissent des taches marron (cette pomme
n’était déja pas marquée lorsqu’elle a été placée dans la chambre "air + o0zone™)

comparativement a la tomate qui ne présente pratiquement aucun signe d’endommagement.

Figure 4. 30 : Produits (10°™ jour de traitement).
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Produits témoins Produits ozonés

Figure 4. 31 : Produits (15°™ jour de traitement).

Produits témoins Produits ozonés

Figure 4. 32 ; Produits (20°™ jour de traitement).

Au dixiéme jour de I’expérience, la nature périssable du plateau non ozoné est
nettement visible d’ou une augmentation des taches marron au niveau de la pomme et la
tomate montre des signes de pourrissement avec perte d’eau. Aucune modification

significative du c6té produits ozonés n’a été signalée.
Dés le quinziéme jour et jusqu’au vingtieme jour de traitement, les propriétés

nutritives et de comestibilité du plateau "témoins™ se sont dégradées et ces dégradations

provoquent des modifications de texture, de couleur et de godt, et peuvent rendre ces deux
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produits impropres a la consommation. De fait, le plateau ozoné est parfaitement apte a la
consommation aprés vingt jours en chambre "air + ozone". Néanmoins, une prolongation
nette de la durée de conservation du plateau par I’emploi de I’air ozoné était constatée : cette
prolongation pouvant étre évaluée a trois ou quatre jours de plus que la durée normale de

conservation de notre échantillon témoin préservé en chambre ordinaire.

4. 8. Conclusion

Nous avons réalisé une étude paramétrique pour mieux comprendre les mécanismes de
la DBD surfacique. Les paramétres étudiés sont les suivants : la tension appliquée, la nature
de I’¢lectrode haute tension, 1’épaisseur et la nature du diélectrique. L’effet de ces paramétres

sur les propriétés électriques de la décharge a été présenté.

L’action hautement bactéricide de I’ozone est hors de doute grace aux nombreuses
expériences qui ont été réalisées sur cette application. Il ressort de ces expériences 1’éfficacité
de I’0zone produit par DBD surfacique qui permet une conservation des légumes et fruits, lors
de leur stockage en éliminant les bactéries et en stoppant leur développement. Nous
recommandons ['utilisation de cette technologie de désinfection dans les chambres froides de

stockage qui n’est pas utilisée en Algérie.

Le chapitre suivant abordera la conception de plusieurs réacteurs DBD volumique type
cylindre-cylindre et la caractérisation électrique de leur comportement, ainsi que leur

application au traitement de 1’eau.
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5. 1. Introduction

La décharge a barriére diélectriqgue (DBD) volumique a été déja beaucoup étudiée
notamment pour des applications telles que la modification de surface de polyméres, le
controle de pollution, la source lumineuse, la production d’ozone, etc. Et créer le plasma pres
de la surface du diélectrique présente de nombreux intéréts. La proximité avec la surface
permet d’abaisser la tension de claquage, parce que 1’on supprime le gap inter-électrodes. Il
s’agit de la décharge a barriére diélectrique surfacique. Elle appartient quand a elle au
domaine de contrdle d’écoulement, traitement de 1’air, la conservation des produits
agroalimentaires, etc.

Ce chapitre est consacré aux moyens expérimentaux et de modélisation utilisés pour
réaliser le travail présenté dans cette these. Nous aborderons en premier lieu, une étude
¢lectrique paramétrique de la DBD volumique dans le cadre d’une caractérisation par des
"expériences — un facteur a la fois”. L’objectif est d’étudier I’influence des différents
paramétres opératoires (distance entre pointes, distance inter-électrodes, tension appliquée et
épaisseur du diélectrique). L’influence de chaque parameétre a été étudiée indépendamment :
lorsqu’un paramétre variait les deux autres €taient maintenus constants. Cependant, cette
approche ne nous permet pas de prédire les meilleures conditions pour 1’optimisation de notre
procédé. Nous avons donc décidé d’utiliser la méthodologie des plans d’expériences en
employant une matrice composite qui permettait de modéliser et d’optimiser le réacteur.

Dans la deuxiéme partie de ce chapitre, nous allons nous pencher a I’é¢tude des
réacteurs plasma avec les différentes options de chaque dispositif expérimental : choix du
réacteur, caractéristiques des différentes versions du réacteur et caractéristiques physiques du
réacteur et des électrodes, puis les différents outils employés pour la caractérisation du
plasma. Au cours de cette thése nous avons pu développer de nouveaux réacteurs.

Nous décrirons briévement 1’alimentation haute tension réalisée dans ce travail, dont

tout un chapitre lui a été consacré (chapitre I11).

5. 2. Domaine d’application dominant : Production d’ozone

Lorsqu’on fait une recherche bibliographique sur les décharges a barriere diélectrique
en volume, on rencontre de nombreuses publications sur la production d’ozone. En effet, le

développement des streamers lors d’une décharge en volume correspond au modele des
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décharges pointe-plan, multipointes-plan ou plan-plan. Plusieurs types de décharges en
volume existent et peuvent générer cet ozone (figure 1. 15: (a) a (¢)).

5. 3. Domaine de thése : Traitement d’eau

La dépollution de 1’eau est un domaine d’application vaste des plasmas froids. La
production d’ozone fut 1’objet de nombreuses recherches finalisées qui aboutirent a la
réalisation de réacteurs industriels largement utilisés de nos jours. L’ozone est principalement

utilisé pour le traitement de 1’eau pour la rendre potable.

5. 4. Dispositif expérimental

La cellule pour la décharge en volume est schématisée a la figure 5. 1. Elle est
constituée de deux électrodes multipointes-plan dont I’une des ¢lectrodes est recouverte d’un
diélectrique solide. Afin de mener cette étude paramétrique, il a été nécessaire de concevoir
plusieurs plaques. Nous avons ainsi regardé I’influence de la distance entre pointes (trois
plaques), épaisseur du diélectrique (trois plaques) et de 1’espace inter-électrodes.

L’électrode active consiste en une plaque ou sont logees des pointes distantes de 1 cm,
2 cm et 3 cm comme le montre la figure 5. 2.

Une plaque en verre rectangulaire de 30 cm de longueur, 20 cm de largeur et
d’épaisseur variable " e ” constitue la barriere diélectrique. L’électrode passive constituant
une bande d’aluminium adhésif de 26 cm de longueur, 16 cm de largeur plaquée a la surface
de la plaque en verre est reliée a la masse par I’intermédiaire d’une résistance de mesure de
faible valeur ohmique R = 100Q (figure 5. 3). La distance ” d.” entre les deux électrodes

pointes-diélectrique est réglable.

Le tableau 5. 1 résume les grandeurs variables étudiées.

Tableau 5. 1 : Les grandeurs variables de la cellule de décharge volumique.

Distances entre pointes | Distance inter-électrodes | Epaisseur du diélectrique
d, (mm) d. (mm) e (mm)
DBD volume 10 5 3
20 6 4
30 7 5

Page 122



CHAPITRE V - Caractérisation de la DBD volumique et application pour la dépollution de I'’eau
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Figure 5. 1 : Cellule multi-pointes pour la décharge en volume.
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Figure 5. 2 : Photographie des trois plagues multi-pointes.
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Diélectrique (verre)

Bande d’aluminium adhésif
(électrode a la masse)

Figure 5. 3 : Photographie de I’électrode passive et du diélectrique.

Deux prises de vue de la cellule sont présentées dans la figure 5. 4 et une photo du
banc expérimental est illustrée sur la figure 5. 5.

Diélectrique (verre) Décharge

HH R+ T

1 m'm ’l"”i‘; ['

[

e
e

— T

Figure 5. 4 : Photographie de la cellule pour la décharge en volume.
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Figure 5. 5 : Photographie du banc expérimental (DBD volumique).

5. 5. Caractérisation de la décharge

Nous nous sommes focalisés sur la caractérisation électrique de la décharge. En effet,
un moyen simple et rapide de caractériser le régime de décharge dans des conditions données
est d’analyser le courant de décharge 1 et la tension appliquée sur le gaz V. Cependant, dans
le cas d’une décharge contrdlée par barriere diélectrique, ces grandeurs ne sont pas
directement mesurables : elles doivent étre déduites a partir des mesures du courant Iy
circulant dans la cellule de décharge et de la tension V appliquée sur la cellule de décharge.

La haute tension nécessaire est générée par la source de tension alternative
(HAMPDER ENGINEERING CORPORATION, 0-220V. AC-2,5A). D’une maniére
générale, ’amplitude de la HT est comprise entre 1 kV et 6 kV et la fréquence maximale du
signal est 22 kHz.

Dans un premier temps, nous présenterons les mesures électriques réalisées. Les
grandeurs électriques mesurées sont la tension appliquée et le courant instantané.

X La tension appliquée est mesurée par Dintermédiaire d’un voltmétre
électrostatique (LEYBOLD-HERAEUS) disposé entre 1’électrode active et la

masse.
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X Les signaux de courant instantané produits par la décharge sont mesurés au
moyen de la résistance de mesure de 100Q. Puis, ils sont visualisés sur

I’oscilloscope numérique.

5. 5. 1. Caractérisation par des "expériences — un facteur a la fois ”

Nous allons exposer ici successivement les résultats concernant I’influence d’un
paramétre électrique (tension appliquée) et d’autres parametres géométriques (distance entre

pointes, épaisseur du diélectrique et gap inter-électrodes).

5.5. 1. 1. Influence de la tension appliquée

L’influence de la tension appliquée a été étudiée au moyen de la cellule 8 DBD muni
de 1’électrode active multi-pointes distantes de 3 c¢cm. La barri¢re diélectrique est d’une
épaisseur de 3 mm et I’intervalle entre les pointes et 1’¢lectrode passive est de 3 mm. Sur la
figure 5. 6 de I’oscillogramme sont représentées 1’amplitude de courant et I’amplitude des

micro-décharges.

Amplitude :
: e 3 AT L7 oo VNN
des micro-déecharges :
————————————— —l--l—l--'\—é++++§++++-§++++i‘++++-}++++{:‘++++i:‘++++i:‘+'l‘++i:‘++++-
Amplitude créte a créte W N LUING
du courant S S :
Path: wsb: i G
MATH m B EDGE 7

Figure 5. 6 : Visualisation de I’amplitude de courant et I’amplitude des micro-
décharges.
La figure 5. 7 donne I’amplitude de courant et I’amplitude des micro-décharges en
fonction de la tension appliquée pour une distance entre pointes "d, = 3 cm”, un intervalle "d.
=3 mm" et une épaisseur de diélectrique "e = 3 mm”. Les caractéristiques de la figure 5. 7

montrent que I’amplitude des micro-décharges et I’amplitude de courant augmentent avec la
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tension appliquée. Pour une tension comprise entre 1 et 3,5 KV, il a été difficile d’allumer la
décharge. Cet essai semble montrer qu’il existe une certaine tension U appliquée entre les
deux électrodes a partir de laquelle la décharge s’amorce correctement comme le montre la
figure 5. 8.

H Amplitude de courant (mA) B Amplitude des microdécharges {mAi

12

10

olllllliii
1 1,5 2 2,5 3 3,5 4 4,5 5

Haute tension U (kV)

()]

'S

N

Figure 5. 7: Amplitude de courant et amplitude des micro-décharges en fonction
de la tension appliquée.

SIS SAYESREC

Save

All

Save
Image

R X B Ink Saver

% Off B

Ink Saver

A S

use

Save

+
H
T
H
M
*
H
X
H
M
*
H
b
+
H
+E

i
: : : : Ukilities

I PP R R )

WCH1 EDGE 5

CHL -~ 18U

mld

Figure 5. 8: Oscillogrammes du courant :
Sans DBD (a gauche), avec DBD (a droite).
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5.5. 1. 2. Influence de la distance entre pointes

L’influence de la distance entre pointes a ét¢ étudiée au moyen de la méme cellule a
DBD muni de I’électrode active multi-pointes a distantes variables (1, 2 et 3 cm). La barriére
diélectrique est d’une épaisseur de 3 mm, la tension appliquée est de 4,5 kV et I’intervalle
entre les pointes et 1’électrode passive est de 3 mm.

La figure 5. 9 représente des colonnes de I’amplitude de courant et ’amplitude des
micro-décharges pour trois valeurs de la distance entre pointes. Cette figure montre que la
valeur de I’amplitude du courant est pratiguement constante, par contre I’amplitude des
micro-décharges semble étre influencée par la distance entre pointes. En effet, quand cette
distance augmente, le courant des micro-décharges diminue. Il en résulte donc que la quantité
des micro-décharges qui sont a 1’origine de la production d’Os, est d’autant plus grande que le
nombre de pointes est ¢levé. Ceci s’explique par le fait que chaque pointe est le siége de

plusieurs micro-décharges.

H Amplitude de courant (mA) B Amplitude des microdécharges (mAi

140

120 -

100 -

80 -

60 -

40 -

20 -

10 20 30
Distance entre pointes dp (mm)

Figure 5. 9 : Amplitude de courant et amplitude des micro-décharges en fonction
de la distance entre pointes.

5. 5. 1. 3. Influence de I’épaisseur du diélectrique

L’influence de I’épaisseur du diélectrique a été étudiée au moyen de la méme cellule a

DBD muni de 1’¢électrode active multi-pointes a distance fixe (3 cm). La tension appliquée est
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de 4,5 KV et I’intervalle entre les pointes et 1’électrode passive est de 3 mm. La barriére

diélectrique est d’une épaisseur variable (3, 4 et 5 mm).

On remarque qu’une augmentation de 1’épaisseur "e" produit moins de nombre de
micro-décharges du fait que le courant des micro-décharges diminue, par contre I’amplitude
du courant reste constante (figure 5. 10). En effet, lorsque 1’épaisseur augmente, la résistance
du diélectrique devient plus grande ce qui a pour conséquence de limiter 1’amplitude des

micro-décharges.

B Amplitude de courant (mA) B Amplitude des microdécharges (mAi

120

100

80

60

40

20 -

3 4 5

Epaisseur du diélectrique "e" (mm)

Figure 5. 10 : Amplitude de courant et amplitude des micro-décharges en
fonction de I’épaisseur du diélectrique.

5. 5. 2. Modélisation expérimentale par plans d’expériences

La méthodologie des plans d'expérience permet de déterminer le nombre d'expériences
qui seront réalisés conformément a un objectif bien défini, afin d'étudier plusieurs facteurs
simultanément, a réduire la dispersion associée a des mesures, d'apprecier les effets de
couplage entre les facteurs et enfin d'évaluer les influences respectives des facteurs et leurs
interactions. De nombreux articles ont été écrits sur lI'application de cette méthodologie dans
les processus électriques et électrostatiques.

Nous présenterons les principes de base de la modélisation expérimentale de la DBD
avec le logiciel MODDE 5. 0 [112] que nous avons utilisés pour modéliser la DBD.
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5.5. 2. 1. Développement de la méthode
Quelques rappels sur le principe des plans d’expériences [113]
A. Vocabulaire utilisé

1) . Réponses, facteurs, niveaux

Avant d’aborder le principe des plans d’expériences, il est important de préciser le
vocabulaire utilisé.

Les phénomeénes étudiés sont mis sous la forme mathématique suivante :

Y = f(Uy) (5.1)

Ou Y, la grandeur a laquelle s’intéresse 1’expérimentateur, est appelée la réponse,
Uijj, les variables (naturelles) qui influencent un phénoméne, sont appelées les facteurs.
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 polynéme du premier ou deuxiéme degré
dans le cas des plans d’expériences.
Lorsque I’on étudie un facteur Ujj, 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 (+).

2) . Variables codées

Pour pouvoir comparer entre eux les "poids" des parametres, on préfere ne pas utiliser
les valeurs des variables naturelles U;; qui dépendent des unités utilisées. Pour surmonter cette
difficulte, on utilise les valeurs des variables codées X;; dont I’origine correspond au centre
du domaine expérimental. Les valeurs des variables codées sont definies de la maniére
suivante :

Xij= (Ui -U%) / AU (5.2)
avec Xjj: valeur de la variable codée j pour I’expérience 1 ;
Uj; : valeur de la variable naturelle j a I’expérience i ;
U : valeur de la variable naturelle au centre du domaine ;
AUj: pas de variation de la variable naturelle j (moitié de 1’écart entre la valeur

maximum et la valeur minimum de la variable.

Page 130



CHAPITRE V - Caractérisation de la DBD volumique et application pour la dépollution de I'’eau

Trouver des modeles mathématiques de bonne qualité avec un minimum d'efforts
dépend de la fagon dont les intervalles des facteurs sont sélectionnés. Cette méthode peut étre
utilisée comme suit :

v’ Sélection des facteurs les plus intéressants et influents.
v' Détermination des valeurs maximales, minimales et centrales de chaque facteur.
v Réalisation d'une matrice d'expériences avec tous les états possibles et les réponses

correspondantes.

Avant de commencer les expériences, il est nécessaire de définir le meilleur plan
approprié qui permet de modéliser le processus avec le plus de précision possible. Dans ce qui
suit, nous choisissons le plan composite double a faces centrées (CCF) qui donne des modéles
quadratiques. Il est possible de déterminer une relation quadratique entre la fonction de sortie

afin de l'optimiser (réponse) et les variables d'entrée u; i=1,...... , k) (facteurs):
y=f(ui)=c0+Zciui +Zcijuiuj+Zciiui2 (5.3)

Sachant que Au; et ujp sont respectivement le pas de variation et la valeur centrale du facteur i,

les valeurs centrales réduites des facteurs peuvent étre définies par la relation suivante:

Xi :(ui _Uio)/AUi (5 4)

Avec ces nouvelles variables, la fonction de sortie devient:
2
y:f(Xi):aO -I-Zaixi +Zainin+ZaiiXi (5 5)

Les coefficients peuvent étre calculés ou estimés par un programme de traitement de
données, de maniere a avoir un écart minimum entre le modele mathématique prédictif et les

résultats expérimentaux.

5.5. 2. 2. Logiciel MODDE 5.0

Nous avons utilisé le logiciel MODDE 5.0 qui est un programme Windows pour la
création et I'évaluation de modeles expérimentaux. Le programme aide I'utilisateur a
I'interprétation des résultats et la prévision des réponses. Il calcule les coefficients du modele
mathématique et identifie les meilleures adaptations des facteurs permettant d'optimiser le
processus.

En outre, le programme calcule deux importants critéres statistiques qui permettent de

valider ou non le modéle mathématique, symbolisé par R® et Q. Le premier est appelé la
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qualité de I'ajustement, et est une mesure de la fagon dont le modéle peut étre adapté a des
données brutes, il varie entre 0 et 1, ou 1 indique un modele parfait et 0 indique aucun
modeéle. Le deuxiéme critere est appelé la qualité de prédiction, et estime la puissance
prédictive du modéle. Comme R?, Q% a une limite supérieure 1, mais sa limite inférieure est
moins I'infini (—op). Pour qu’un modé¢le puisse passer le test de diagnostic, les deux paramétres

doivent étre élevés, et de préférence non séparés par plus de 0,2 a 0,3.

5. 5. 2. 3. Modélisation de la DBD pointe-plan

La figure 5. 11 montre les expériences d'un plan simple composite a faces centrées
(CCF) avec 3 facteurs. 1l se compose de 8 expériences 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) expériences.

|
d, [mm]
G H
by
c /Q
ST D
1 e[mm] €© v Od,
! ER o T F
i e l
' 5 - ——yl———O——- ----- 3
, / a ,/
Viaaialey Z 4
Al 7 4
of Ay o
I_.3..___..:,_’ ____________ _:’/’
5 7 d [mm]

Figure 5. 11 : Schéma représentatif d’un plan CCF avec 3 facteurs :
d, : distance entre pointes; d, : intervalle inter-électrodes; e : épaisseur du diélectrique.

Selon les expériences préliminaires, trois facteurs ont été considérés comme les plus
influents, dont nous déterminons les limites de variation de chaque facteur :
- Distance entre pointes adjacentes dp: dpmin = 10 mm et dpmax = 30 mm;
- Intervalle inter-électrodes de: demin =5 mm et demax = 7 mm;

- Epaisseur de la barriére diélectrique en verre e : emin = 3 mm et €max = 5 mm.
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5. 5. 2. 4. Estimation de la puissance

Le calcul de la puissance est obtenu en effectuant le produit de la haute tension
mesurée a 1’aide d’un voltmétre électrostatique par I’amplitude du courant de décharge
visualisé sur 1’oscilloscope.

Les résultats obtenus de la puissance P sont donnés dans le tableau 5. 2. Une fois les
valeurs expérimentales de la puissance P sont estimées, le logiciel MODDE 5.0 vérifie si les
résultats expérimentaux sont "raisonnables”, il offre la possibilité de détecter tout résultat
"douteux" de mesure. Le graphique représenté a la figure 5. 12 montre que toutes les
expériences sont situées a l'intérieur des limites de validation et permet de valider les résultats

experimentaux.

5.5.2.5. Résultats et discussions

Les tests statistiques conduisent a un modéle mathématique validé puisque les deux
critéres R? et Q? atteignent des valeurs élevées :
R%=10,94 et Q*=0,88.
Le modéle mathématique proposé par MODDE 5.0 est le suivant :
P=742-2452d, -7,72d, -012¢" +9,11d,?+351d. >+ 191¢e?+1245d,de +
1.62d,e" - 0.25d, " (5. 6)

Les valeurs des coefficients associés aux facteurs dans le modéle mathématique
montrent le degré d'influence de chaque facteur. Le tracé des coefficients est représenté a la
figure 5. 13. 1l découle du modéle mathématique proposé que dans les limites de la variation
des intervalles choisis, la distance entre les pointes adjacentes d, est celle qui a le plus d'effet.
L'épaisseur du diélectrique semble avoir peu d'influence en comparaison avec les autres
facteurs. Tous les coefficients des facteurs sont négatifs, ce qui signifie que la réduction de la

distance entre pointes dp, I’intervalle inter-€lectrodes d, et I'épaisseur du dielectrique e conduit
a des valeurs plus élevées de la puissance. Parmi les différentes interactions entre les facteurs,
il est notable de constater qu'il existe une forte interaction entre d, et d, et une faible
interaction entre d et e.

Le programme dispose également d'une option d'optimisation qui donne les valeurs
optimales des facteurs pour obtenir la puissance maximale. Les valeurs optimales proposées

sont : dp:10mm,de:5mmete:3mm.
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Tableau 5. 2 : Résultats du plan CCF double.

Exp. d, d. e P
N° [mm] | [mm] | [mm] (w]
1 10 5 3 144,0
2 10 5 3 136,0
3 10 7 3 64,0
4 10 7 3 51,2
5 10 5 5 92,8
6 10 5 5 92,8
7 10 7 5 64,0
8 10 7 5 67,2
9 30 5 3 132,0
10 30 5 3 136,0
11 30 7 3 70,4
12 30 7 3 57,6
13 30 5 5 92,8
14 30 5 5 89,6
15 30 7 5 64,0
16 30 7 5 67,2
17 20 6 4 102,4
18 20 6 4 102,4
19 20 6 4 70,4
20 20 6 4 54,4
21 20 6 4 80,0
22 20 6 4 70,4
23 20 5 4 76,8
24 20 5 4 80,0
25 20 7 4 76,8
26 20 7 4 73,6
27 20 6 3 76,8
28 20 6 3 73,6
29 20 6 5 73,6
30 20 6 5 73,6
31 10 6 4 76,8
32 10 6 4 76,8
33 30 6 4 73,6
34 30 6 4 76,8
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Figure 5. 12 : Graphique pour la validation des mesures.
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Figure 5. 13 : Tracé des contours iso-réponses pour la modélisation de puissance.

Les tracés de contours obtenus avec MODDE 5.0 sont représentés a la figure 5. 14. Ces
courbes illustrent que la puissance est trés influencée par les facteurs ” distance entre pointes ”
et " intervalle inter-électrodes”. Par contre, elle semble étre tres peu influencée par 1’épaisseur

du diélectrique en comparaison a I’influence de I’intervalle.

Page 135



CHAPITRE V - Caractérisation de la DBD volumique et application pour la dépollution de I'’eau

Distance entre pointes

a)

Epaisseur du diélectrique

b)

50 B2 s BE BE S8 &2 G GE& B&
Intervalle inter-électrodes

70

Figure 5. 14 : Tracés des contours iso-réponses du modéle :
a) Distance entre pointes en fonction de I’intervalle inter-électrode ;

b) Epaisseur du diélectrique en fonction de I’intervalle inter-électrode.

Page 136




CHAPITRE V - Caractérisation de la DBD volumique et application pour la dépollution de I'’eau

5. 6. Description des réacteurs DBD réalisés
5. 6. 1. Choix du réacteur

Nous avons choisi de produire 1’ozone avec des réacteurs a décharge car ce type de
décharge est facile a mettre en ceuvre et permet de travailler a pression atmosphérique. Ces
réacteurs comprennent en outre une barriere diélectrique qui évite le passage en régime d’arc.
Le choix de la géométrie s’est porté sur une configuration de type cylindre—cylindre. Le corps
des réacteurs est en acier inoxydable (figure 5 .15).

La plupart des réacteurs de DBD peuvent étre assemblés a partir de matériaux simples.
Par exemple, une décharge cylindrique peut-étre facilement obtenue a partir d’éléments tels
que grille, tige filetée, tube en verre. Les décharges pointe-plan sont plus délicates a mettre en

place car dans ce cas il faut controler le rayon de courbure de la pointe.

CYLINDRE EN ACIER INOXYDABLE

ELECTRODE HAUTE TENSION

ELECTRODE DE MISE A LA TERRE

HAUTE || TENSION
ET

FREQUENCE

SORTIE DE L'OZONE ,
GAZEUX ENTREE D'AIR

ou D'OXYGENET

HAUTE

CIRCUIT INTEGRE =
ET MODULE TRANSFORMATEUR . Z
ALIMENTATION ONDULATOIRE A HAUTE TENSION

220V

Figure 5. 15 : Configuration cylindre-cylindre du réacteur et son alimentation.
5. 6. 2. Différentes versions du réacteur "cylindre-cylindre” réalisées
5. 6. 2. 1. Choix des matériaux

Le choix de type de décharge et de son régime commande les mécanismes de

production des especes actives et peut orienter la nature des produits formés.
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a. Matériau du diélectrique

Le role du diélectrique est multiple : sa constante diélectrique conditionne le
comportement électrique du réacteur en modifiant, par exemple, la tension de claquage de la
décharge, le courant moyen ou la puissance consommeée. La nature chimique du diélectrique,
sa structure, et sa surface spécifique peuvent, quand a elles, avoir une grande influence sur les
propriétés catalytiques de ce support. La température du diélectrique, qui contréle sa réactivité
de surface, est enfin affectée par le comportement électrique du systeme.

Nous voyons donc la complexité du choix du diélectrique puisqu’il influence, par ses
parametres interdépendants, le comportement du réacteur a tous les niveaux (électrique,
catalytique ou thermique).

Dans le cadre de cette étude, nous avons principalement utilisé le verre. C’est un bon

diélectrique et il résiste bien aux forts champs électriques ainsi qu’a 1’ozone.

b. Matériau des électrodes

La nature de 1’électrode haute-tension peut avoir une influence sur la tension de
claguage (facilité plus ou moins grande a émettre des électrons secondaires par impact des
ions sur les atomes de 1’¢lectrode). Pour nos travaux, nous avons utilis¢ des €lectrodes usinées

dans différents métaux comme 1’acier inoxydable, I’aluminium et le cuivre.

5. 6. 2. 2. Caractéristiques physiques du réacteur et des électrodes
1. Géométrie des réacteurs

Plusieurs corps de réacteur ont été utilisés afin de répondre a différentes options
opératoires (essais avec différents diametres de réacteurs, différentes épaisseurs du
diélectrique...) ou pour corriger certains défauts de conception (changement peu ais¢ de
1’¢électrode haute-tension, sortie du gaz au niveau du cylindre extérieur...). Le corps de chaque
réacteur est en acier inoxydable. Il forme un cylindre d’un diamétre intérieur fixe de 4,1 cm

pour longueur de 26 cm comme le montre la figure 5. 16.

Page 138



CHAPITRE V - Caractérisation de la DBD volumique et application pour la dépollution de I'’eau

26 cm

Figure 5. 16 : Forme cylindrique du réacteur.

Nous avons utilisé trois types différents d’électrodes hautes tension placées a

I’intérieur du diélectrique en verre.

Réacteur 1 : Electrode HT en fil de cuivre

Le réacteur pour la décharge en volume consiste en un fil en cuivre (électrode HT)
enroulé en hélice et plaqué a la surface d’un tube en verre lui-méme placé a I’intérieur d’un
tube en acier inoxydable a la masse (figure 5. 17). Les caractéristiques du montage sont
fournies dans le schéma de la figure 5. 18. Ce reacteur a été peu utilisé car son comportement
électrique n’était pas satisfaisant dd a un échauffement excessif en quelques points causé par
la non uniformité du contact de I’¢électrode avec le tube de verre. Il nous a toutefois permis

d’observer la décharge filamentaire.

Réacteur 2 : Electrode HT en inox "'grillagé"

Ce réacteur nous a permis d’étudier le comportement de la décharge surfacique sur la
production d’ozone. Ce réacteur est constitué d’une grille d’acier (électrode haute tension)
enroulé et plaqué a la surface d’un tube en verre (di¢lectrique) lui-méme entouré d’aluminium
adhésif (électrode a la masse) comme le montre la figure 5. 19. Les caractéristiques du
montage sont fournies dans le schéma de la figure 5. 20.

Ce réacteur est destiné a produire de I’ozone pour étre injecté¢ dans un espace pour la
stérilisation de I’air. C’est ce type de réacteur qui est utilisé dans les applications de

désinfection dans les chambres frigorifiques.
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Bouchonsde —————— *

téflon

=

Tube en acier

Tube de verre

wd a7z

v

Figure 5. 17 : Réacteur a électrode H. T. en cuivre (fil enroulé en hélice).

DIELECTRIQUE (VERRE) 4

FIL SPIRALE EN [
CUIVRE  [B8

TUBE EN ACIER
INOXYDABLE

A

Electrode de masse : Acier
L=26cm

Dint =41 mm
Dext =42 mm

Diélectrique : Verre
L= 25cm

Dint =38 mm
Dext =41 mm

Figure 5. 18 : Schéma de la cellule de décharge en volume.
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Figure 5. 19 : Réacteur a électrode H.T. en acier (grille).

Electrode de masse : AL Diélectrique : Verre
L=22cm L= 25cm

Dint = 38mm

Dext = 41mm

A : Vue de profil B : Vue de face

Figure 5. 20 : Schéma de la cellule de décharge de surface.

Page 141



CHAPITRE V - Caractérisation de la DBD volumique et application pour la dépollution de I'’eau

Réacteur 3 : Electrode HT en aluminium adhésif

Les études réalisées avec le précédent réacteur pour la décharge en volume, utilisant
une électrode HT en fil de cuivre, incitent a la réalisation d’un autre réacteur autorisant
I’obtention d’une décharge DBD homogeéne tous le long du tube cylindrique en acier.

Ce réacteur pour une décharge en volume consiste en une bande d’aluminium adhésive
(électrode HT) enroulée et plaguée a la surface d’un tube en verre lui-méme placé a I’intérieur
d’un tube en acier inoxydable relié a la masse (figure 5. 21). Les caractéristiques
dimensionnelles de ce réacteur sont fournies dans le schéma de la figure 5. 22.

Ce réacteur a été utilisé dans un premier temps, ensuite nous avons remarqué un
échauffement excessif des orifices d’admission de 1’air et de sortie d’Os, causeé par
I’échauffement de 1’¢électrode en inox aprés un fonctionnement d’une durée de 10 minutes.
Pour cette raison, une autre version a été realisée comprenant en plus un systeme de

refroidissement a eau.

Réacteur 4 :

Pour remédier au probleme d’échauffement des deux orifices, quelques modifications
ont été apportées au troisieme réacteur. Les deux orifices en téflon servant a 1’admission de
I’air et & la sortie d’ozone, qui se trouvaient au niveau de 1’électrode en inox, ont été déplacés
aux deux extrémités, eux-mémes en téflon, du réacteur afin d’établir les raccords avec les
tuyaux servant a I’introduction de 1’air et I’évacuation de 1’ozone. Ce dernier réacteur reprend
les mémes dimensions que le précédent (abandon du téflon au niveau de 1’électrode a la
masse)

La deuxiéme forme de ce réacteur est illustrée sur la figure 5. 23.

5. 6. 3. Caractérisation du réacteur DBD

Le suivi des parametres électriques de la décharge est effectué grace a notre
oscilloscope numérique 2 voies échantillonnant a 250 MHz. Nous pouvons donc effectuer un

bilan électrique et mesurer la puissance consommeée par le réacteur 4.
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Bouchonsde ———

téflon

FEUILLE £N ALUMINUN ADHESIF
ATOUR DU TUBE DIELECTRIOUE

wd 9g

Figure 5. 21 : Réacteur a électrode H.T. en aluminium
(Avec les deux orifices au niveau du tube en acier)

Diélectrique : VERRE
L=25cm
Electrode de masse : Acier 3 =
L=26 cm ine = 38 mm
& " Dext =41 mm
zi"t ~ 42 r:r: Electrode HT : Aluminium adhésif
et & =36 mm
L=22cm
Espace de
décharge o

A Vue de face B : Vue de profil
Figure 5. 22 : Schéma de la cellule de décharge des réacteurs 3 et 4 de type DBD en
volume.
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Figure 5. 23 : Réacteur a électrode H.T. en aluminium
(Avec les deux orifices au niveau des bouchons de téflon).

5. 6. 3. 1. Mesure des signaux électriques

La mesure de la tension instantanée appliquée a 1’électrode haute-tension se fait au
moyen d’une sonde haute-tension (sonde TEKTRONIX, réduction du signal : 1/1000, tension
maximale 13 kV, impédance de 100 MQ) connectée a la voie 1 de 1’oscilloscope. Le courant
de décharge instantané est mesuré aux bornes d’une résistance de 120Q connectée a
I’¢électrode de masse par un cable. L’autre extrémité du cable est reliée a la voie 2 de
I’oscilloscope. Le circuit peut étre ainsi schématisé a la figure 5. 24 et la valeur de la haute

tension appliquée est de 5,2 kV.
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Figure 5. 24: Schéma du dispositif de mesure du courant et de la tension dans le réacteur
et zoom sur le signal de la tension appliquée.

5. 6. 3. 2. Mesures de courant

Le courant a eté mesuré avec la résistance de 120Q. Sur une période, conformément a
ce type de décharge, il y a une décharge durant 1’alternance positive et 1’alternance négative.
Le signe des impulsions de courant suit celui de la tension appliquée. Ces impulsions de
courant sont la somme des courants des micro-décharges. On peut constater qu’il y a deux
composantes dans le courant de décharge (figure 5. 25) :

1. La premiére composante est I’ensemble des impulsions de courant. Ces
impulsions correspondent aux micro-décharges dans ’espace inter-électrodes.
C’est le courant impulsionnel, somme des impulsions "streamers"” pour les
alternances positives et des impulsions de "Trichel" lors des alternances
négatives.

2. Le courant synchrone, continu et en phase avec la tension appliquée. Dans
une décharge alternative, il est dii a I’arrivée d’espeéces chargées contre

I’électrode lorsque le champ électrique est élevé.

Courant impuls ionne |

Courant

s :\'l'ICJ'I rone

Impuls i ns
de Trichel

Tension

Figure 5. 25 : Différentes composantes du courant dans le cas d’une décharge pointe-
plan pour une alimentation électrique alternative [5].
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# Mesure d’un pic de courant

Dans le cas idéal un pic de courant comporte un front de montée rapide suivi d’une
décroissance plus lente, qui peut étre perturbée par quelques oscillations de circuit. Pour

exemple, la figure 5. 26 présente le signal d’un pic de courant obtenu dans une DBD

cylindrique :
15
1,0-
=
=~ 0,5-
0,0
100 0 100 200 300 400
t(ns)

Figure 5. 26 : Signal d’un pic de courant positif obtenu dans une DBD
cylindrique (plasma d’air) [21].

# Evolution des pics sur une période : les extrema

Les extrema, comme leur nom 1’indique, représentent I’amplitude maximale atteinte
par les pics de courants. Ils permettent de visualiser 1’évolution de 1’amplitude des pics au
cours de la période.

Sur une période de la tension appliquée, le signal de courant est constitué d’un grand
nombre de pics comme le montre la figure 5. 27. Cette derniére montre un exemple typique de
I’évolution de la tension et du courant de décharge en fonction du temps et la caractéristique
courant-tension en configuration cylindre-cylindre. Durant une période, deux décharges se
présentent pendant les alternances positive et négative. Dans le cas de la configuration DBD
volumique, le signal est fortement dissymétrique. Pour visualiser I’évolution de I’intensité des
pics de courant en fonction de la tension appliquée, on utilise les extrema.

Sur le signal de courant, nous pouvons constater que durant 1’alternance positive des
pics négatifs de courant de décharge sont présents, ceux-ci sont certainement des oscillations
liées a I’instrument de mesure de courant. Puisque physiquement, il n’est pas possible d’avoir
des courants de décharge négatifs durant I’alternance positive. A notre avis, les pics de
courant positifs durant I’alternance négative sont certainement des oscillations liées a

I’instrumentation.
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Figure 5. 27 : Formes d’ondes typiques de la tension et du courant de décharge
dans la configuration cylindre-cylindre.
Conditions expéerimentales : Tension = 6 kV, frequence = 22 kHz.
Signal tension : 5 kV/div., Signal courant : 2 V/div., 10 ps/div.

5. 6. 3. 3. Physique de la décharge

La décharge est différente durant les deux alternances : pendant 1’alternance positive le
courant de décharge est composé de micro-impulsions tres fortes; pendant 1’alternance
négative, le courant de décharge présente des amplitudes de pics plus faibles.

En effet, au début de I’alternance positive, avant la décharge, I’espace inter-électrodes
gazeux peut étre considéré comme un diviseur capacitif. Quand la tension aux bornes de la
cellule croit, la tension appliquée au gaz croit aussi jusqu’a ce que le champ électrique
atteigne la valeur requise pour initier une avalanche. Cette valeur particuliére de la tension du
gaz est appelée tension d’amorgage. Le début de la micro-décharge correspond a 1’apparition
de I’avalanche initiale dans le gaz, lorsque la tension appliquée a ce dernier est ¢gale a la
tension d’amorgage.

L’ionisation conduit au développement d’une avalanche électronique qui se propage
vers 1’anode. Comme la mobilité des ions est nettement inférieure a celle des électrons
(environ 1000 fois plus faible), ces derniers sont accélérés avec une plus grande vitesse vers
I’anode. lls laissent derriere eux les ions positifs quasiment immobiles. Cette phase est
appelée "phase de Townsend". La localisation des charges positives et négatives lors de la
progression de cette avalanche électronique initiale entraine une augmentation du champ
¢lectrique en téte (coté anode) et en queue de I’avalanche (coté cathode). Par conséquent, il
en résulte une diminution du champ électrique axial dans le corps de I’avalanche car le champ
axial induit par la charge d’espace s’oppose au champ appliqué. On parle alors de distorsion
du champ électrique.
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En téte de 1’avalanche, chargée négativement, le champ électrique radial est négatif, ce
qui correspond bien a I’étalement du nuage électronique observé du coté de 1’anode. Dans le
corps de I’avalanche, le champ électrique radial est positif. Dans ce cas, les électrons se
dirigent vers ’axe central, ce qui provoque une constriction de la charge d’espace. A partir
d’un certain temps (quelques nanosecondes), des charges négatives commencent a se déposer
sur la surface diélectrique de 1’anode, entrainant une diminution locale du champ électrique
axial. Cet instant correspond a la diminution du courant qui est observé sur la figure 5. 27.

La poursuite de la micro-décharge au-dela de cet instant s’explique par la création de
nouveaux ¢électrons a I’arriére de I’avalanche. Durant 1’avalanche initiale, des photoélectrons,
générés pres de la cathode, sont accélérés par le champ local, et provoquent des avalanches
secondaires. Les électrons rapides produits, se déplacent vers la zone de charge d’espace
positive, laissant derriere eux des ions positifs. 1l en résulte un déplacement apparent des
charges positives vers la cathode. Cette phase est appelée "phase de streamer positif ". C’est
la raison pour laquelle le courant de décharge croit de nouveau.

A un certain moment, un canal conducteur est décelé entre ’anode et la cathode. Ceci
correspond probablement a I’instant d’arrivée du front d’ionisation sur la cathode. Au-dela de
cet instant, le courant croit et il atteint son maximum. Les charges qui s’accumulent sur la
surface du diélectrique ne se relaxent pas aussitot ; elles induisent un champ électrique qui
s’oppose au champ appliqué extérieur dans 1’espace inter-électrodes. Le champ électrique
axial dans I’air a tendance a décroitre, ceci conduit & une diminution de la vitesse de
croissance du courant, ce qui éteint la décharge. La tension du gaz est trop faible pour
maintenir la décharge. L’extinction de la décharge débute du coté de 1’anode. Ceci peut-étre
expliqué par la réduction du champ axial local du c6té de I’anode due aux charges accumulées
sur sa surface. Aucune luminescence n’est plus observée dans la région anodique jusqu’au
début de I’alternance négative.

En effet, lorsque [l’alternance devient négative, les charges déposées sur le
diélectrique pendant I’alternance précédente subsistent toujours et induisent un champ
¢lectrique qui ne s’oppose plus au champ électrique extérieur mais le renforce. Ce
renforcement est a ’origine de décharges suivantes, appelées décharges retour (backward
discharges dans la littérature). Ces nouvelles décharges s’initient a des tensions bien
inférieures a la tension d’amorgage de la décharge et c’est la surface du diélectrique qui
constitue une zone de stockage durable des charges. Cet "effet mémoire' de la surface se
rajoute, et méme prédomine sur celui du gaz. C’est lui qui est en partie d0 a la modification de

la composition du gaz d’une alternance a ’autre de 1’alimentation mais il est surtout une
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conséquence des charges adsorbées. Cet effet est trés important dans les DBDs. C’est lui qui
explique que des filaments puissent étre amorcés a des tensions appliquées bien inférieures a

la tension d’amorgage normalement requise.

5. 6. 3. 4. Influence de la fréquence de I’alimentation électrique

Ces expériences ont été réalisées avec I’alimentation que nous avons réalisée. Le
comportement du systéme dépend de la distance inter-électrode et de la fréquence de
I’alimentation électrique Si un champ alternatif est appliqué au gaz. En effet, si le temps de
parcours du gap par le gaz est inférieur au temps d’inversion de la polarité, alors les charges
d’espace crées par une décharge auront quitté I’espace inter-électrode avant 1’apparition de la
décharge suivante.

L’allure des oscillogrammes caractérisant le comportement électrique du réacteur

cylindre-cylindre est représenté sur la pour deux fréquences : 16 et 25 kHz.

12 21:21 G mN SAYESBEC

: : : : : : : Save : : : : : : Save
...... --:- II.I.IagE ........ :- II.I.IagE

SR B U | ... [ SV Cuse [ —
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\  USHB

Save
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Figure 5. 28 : Oscillogrammes de courant et de la tension pour deux fréquences.
Signal tension : 2 kV/div., Signal courant : 2 V/div.

Nous observons sur la , que le courant de décharge composé de micro-
impulsions, augmente en fonction de la fréquence dans le cas d’une tension et distance inter-
électrode fixée. L’amplitude de courant augmente, elle aussi, avec la fréquence. En effet, la
valeur moyenne du courant est proportionnelle a la fréquence selon la relation suivante :

LT . (5.7)
<i(t) == ;ju i(t).de=f[ i(t).dt
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Avec : T : période de la tension appliquée,
f : fréquence de la tension appliquée,
i(t) : courant.
De plus, pour une fréguence et une distance inter-électrodes données, le courant de la
décharge augmente aussi avec la tension appliquée, parce que dans le méme temps le champ

augmente et par conséquent 1’efficacité d’ionisation augmente.

Interprétation physique

Dans la mesure ou [’intervalle de temps entre les inversions de polarité est
suffisamment long pour que toutes les charges résiduelles de [’alternance précédente soient
écoulées, ceci implique [’existence d’une fréquence f et d’une distance inter-électrodes de
limites reliées par l’expression suivante [23] :

.E .E
de,,, =0 f =HE0

7. de (58)

avec W la mobilité des ions et Eq ['amplitude du champ électrique. Si [’excitation est
supérieure a cette fréquence fmax, la charge d’espace va osciller et augmenter a chaque
peériode entre les électrodes. Cet effet cumulatif aura pour conséquence des passages a l’arc.
Si l'on augmente la fréquence du signal électrique, la charge d’espace résiduelle
persistera dans ’espace inter-€lectrode, favorisant le déclenchement de la décharge suivante.
Ce phénomeéne peut se traduire par le maintien de la décharge avec une tension
d’alimentation légérement inférieure a la tension de claquage de la décharge.
Conséquemment, [’opération de DBD a faible fréquence a tendance a distribuer les
micro-décharges sur la surface disponible du diélectrique tandis que les hautes fréquences
tendent a "rallumer” les anciennes micro-décharges exactement aux mémes endroits a chaque

demi-période.

5. 7. Production d’ozone

Dans cette partie nous détaillons I’installation expérimentale dans sa totalité pour la
production d’ozone, ce qui nous améne a décrire les divers modules qui la constituent. Le
schéma descriptif du dispositif de production d’ozone que nous avons utilisé est illustré sur la
figure 5. 29. Il est constitué de différents modules, décrits en détails dans les paragraphes

suivants. Une photo du dispositif est illustrée a la figure 5. 30.
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5. 7. 1. Description du dispositif expérimental

Le module d’alimentation électrique
Il comporte les alimentations électriques, les organes de visualisation et d’acquisition

de signaux et la cellule de mesure de courant. Chacun de ces différents organes fait 1’objet

d’une description détaillé.

A. Alimentations électriques
Lors de cette é¢tude, nous avons utilisé I’alimentation haute tension a haute fréquence

réalisée au sein du laboratoire et qui a fait 1’objet de tout un chapitre. Cette alimentation est a
base d’un convertisseur (onduleur) constitu¢ de quatre IGBTs. L’alimentation continue de
I’onduleur est délivrée par un générateur de marque LEYBOD-HERAEUS, 0-250V, 6A. Un
transformateur élévateur de tension, dont le primaire est alimenté par le signal carré de

I’onduleur, fournit le signal HT sinusoidal au générateur DBD.

B. Organes de visualisation et d’acquisition
L’oscilloscope de marque GW INSTEK GDS-840C utilisé pour la visualisation et

I’enregistrement des signaux, a une bande passante de 250 MHz. Le signal HT, en provenance
du transformateur, passe préalablement par une sonde haute tension de marque Tektronix
modele P6015 A, de rapport 1/1000, tension maximale 13 kV, impédance de 100 MQ).

C. Cellule de mesure électrique
La cellule de mesure électrique est une boite "faradisée™ comportant une résistance de

120 Q pour visualiser le courant.

Le module d’alimentation en air
Il est constitué d’un compresseur d’air. La régulation et la mesure du débit d’air sont

assurées par un débitmeétre de calibre 5L/min.

Le module générateur d’ozone a DBD
Ce module comporte le générateur d’ozone a DBD. Il est reli¢ aux autres modules par

des connexions électriques et pneumatiques. Les détails du générateur sont décrits dans le

paragraphe 5. 6. 2.

Le module d’analyse d’ozone
Le dispositif de mesure d’ozone est un analyseur d’ozone de marque LONGLIFE

TECHNOLOGY, modéle LF-2000.
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De I’air propre provenant du compresseur est introduit dans le générateur d’ozone. La
haute tension appliquée entre les deux électrodes cylindriques produit un plasma volumique

qui forme 1’ozone, rompant I’oxygene de la source d’air comprimé qui traverse I’espace inter-

électrodes. A la sortie du générateur, 1’ozone produit est mesuré grace a I’analyseur d’ozone.

Figure 5. 30 : Photo du dispositif global.
1- Alimentation continue, 2- Alimentation HT (onduleur), 3- Transformateur élévateur de tension,
4- Générateur d’ozone, 5- Boite faradisée ou siége la résistance de mesure,
6-Sonde HT, 7- Oscilloscope numérique, 8- Analyseur d’ozone, 9- Compresseur.

5.7.2. Taux d’ozone

Comme il a déja été signalé au deuxieme chapitre, 1’action de 1’ozone se réalise aussi
bien sur les constituants des enveloppes des microorganismes que sur les constituants intra-
viraux (ADN, ARN) prouvant ainsi la capacité désinfectante de I’ozone. A cet égart, la
couche entourant la bactérie ne les protége pas de I’action de I’ozone. la lyse des structures

bactériennes ou virales n’a lieu qu’a fortes doses en ozone dissous. L’efficacité de la
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désinfection dépend de la dose d’ozone ; cette dernicre peut €tre calculée a I’aide de la
formule suivante : D=60xUxd [mg/heure] (5.9
avec d : dose requise d’ozone en mg/litre, mesurée par I’analyseur d’ozone.
U : débit d’air en litre/min qu’indique le débitmeétre.
Les concentrations en ozone relevées a la sortie du réacteur en utilisant les quatre
transformateurs, avec un débit d’air constant (3 I/min), lors de la formation d’O3; dans la

décharge a barriére diélectrique sont indiquées sur la figure 5. 31.

Transformateur T3(f= 16 kHz) Transformateur Ty (f=20 kHz)
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Figure 5. 31 : Histogrammes des concentrations d’ozone en fonction de la haute tension
appliquée pour les quatre transformateurs utilisés.
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Nous pouvons remarquer dans un premier temps que I’évolution de la concentration
augmente avec la haute tension appliquée pour chaque transformateur. Cela signifie que
I’élévation de la haute tension contribue a I’augmentation du taux d’ozone, bien que le débit
d’air (I/min) est constant et demeure le facteur primordial du moment qu’il est proportionnel a
la dose d’ozone (mg/min). Nous pouvons remarquer, dans un deuxieme temps, que chaque
transformateur posséede sa propre fréquence de fonctionnement qui permet de générer un taux

d’ozone élevé par rapport aux trois autres.

5. 8. Application & la dépollution d’eau

Les nouvelles technologies de traitement de 1’eau (eau potable et eaux usées)
présentent toutes de puissantes propriétés anti-microbiennes : les champs électriques pulsés,
traitement par ultraviolet et ozone. L’ utilisation de de ce dernier comme traitement permet la
solubilisation de la matiére et une forte augmentation de la biodégrabilité anaérobie.
Cependant, il n’est pas nécessaire d’uliliser une dose d’ozone trop importante. En effet, au-
dela d’une dose seuil, la biodégradabilité n’est plus améliorée. Ceci s’explique par le fait que
I’ozone entraine, outre un phénoméne de solubilisation de la matiére particuliére, un
phénoméne de minéralisation de la matiere soluble. L’objectif de cette partie est d’étudier la
faisabilité du procédé plasma DBD pour la dépollution d’eau.

5. 8. 1. Systéme de purification de I’eau

Rappelons que la description du réacteur utilisé a été présentée au début de ce chapitre.
Néanmoins, nous rappelons ci-dessous le schéma expérimental pour la purification de 1’eau.
Le procédé plasma est réalisé grace a un réacteur (réacteur 3) tubulaire en acier inoxydable de

260 mm de longueur et 42 mm de diamétre (figure 5. 32).

PLASMA

Figure 5. 32 : Réacteur pour la dépollution de I’eau.
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Dans le montage de la figure 5. 33 I'ozone est produit par exposition de I’oxygéne a
une décharge électrique. Le générateur d’ozone transforme 1’oxygéne de I’air en ozone. La
fabrication d'ozone et I'apport de cet oxydant dans I'eau ne se fait pas par injection mais par
aspiration (effet venturi). Une pompe a eau sert a aspirer 1’eau contaminée contenue dans un
réservoir et force son passage au travers d’une buse "venturi”. L’air ozoné est aspiré lui aussi
par effet venturi. La turbine de la pompe va obligatoirement mélanger intimement I'ozone a
I'eau et de ce fait, optimiser la désinfection en détruisant instantanément toutes matiéres
organiques provoquant une augmentation du développement bactériale dans le systéme,
puisque ce sont des nutriments des bactéries. L’eau sera renvoyée dans le réservoir d’eau
parfaitement désinfectée.

L'avantage de I'ozone est qu'une fois avoir agi sur les bactéries et les virus, il retourne
naturellement a sa forme originelle, c'est a dire, I’oxygéne. Ainsi, il ne laisse pas de trace dans

I'eau comme la plupart des autres principes de traitement de I'eau.

i
K
Systeme Venturi
Pompe & eau '
£
Masma
f
@ « Flux eau

Réservoir d'eau
Figure 5. 33 : Systéme de désinfection d’eau.

On retrouve a la figure 5. 34 une photo du montage utilisé pour les expériences

effectuées pour la purification de I’eau.

5. 8. 2. Conditions opératoires

Les mesures sont effectuées en utilisant des eau uséex et de ’eau infectée pour deux

objectifs :
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# On a voulu démontrer la possibilité de traiter ces deux types d’eau avec un générateur

congu au niveau de notre laboratoie,

# On a voulu vérifier I’efficacité de 1’0zone comme moyen de désinfection.

Figure 5. 34 : Photo du montage pour la purification d’eau.
1- Générateur d’ozone, 2- Systéme venturi, 3- Pompe a eau, 4- Réservoir d’eau.

L’ozone, de par son pouvoir oxydant puissant, détruit les germes pathogénes 20 & 30
fois plus rapidement que le chlore. Il posséde également une action sur les virus. Il suffit
d’une dose de 0,1 a 0,2 mg/L pendant 2 minutes pour assurer ’action bactéricide et d’une
dose de 0,4 mg/L pendant 4 minutes pour 1’action virulicide. La difficulté de mise en ceuvre
réside dans le fait que 1’ozone s’autodétruit rapidement dans 1’eau.

Nos essais sont faits afin de déterminer expérimentalement I’efficacité de 1’ozone. On a
d’abort prélevé une quantité d’eau avant traitement en tant qu’eau témoin. On a fait ensuite
une circulation d’eau ozonée dans le réservoir et on a relevé une quantit¢ d’eau
instantanément. La deuxieme étape consistait a prélever une autre quantité d’eau en laissant

agir I’ozone 5 minutes. Une recirculation de 10 minutes a été faite.
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Une surchauffe du générateur peut survenir si la durée de 1’allumage de la décharge est
trop longue (au-dela de 20 minutes), c’est pour cette raison que les temps de traitement que
nous avons utilisés étaient de 5 et 10 minutes pour les eaux usées mais pour 1’eau infectée,
nous sommes allés jusqu’a 15 minutes de traitement.

Etant donné que ’objectif final était le traitement d’eau par ozone pendant une durée
assez importante, il a été important d’envisager dans un futur proche, le design et la
construction d’un nouveau générateur d’ozone avec un circuit de refroidissement par eau
circulant autour de I’électrode a la masse (figure 5. 35). Le défi a été réalisé puisque la
deuxieme configuration du générateur (figure 5. 36) a aboutit a sa fin.

Entrée eau Sortie eau
de refroidissement de refroidissement

‘ Déplacement d'eau de refroidissement l

Figure 5. 36 : Générateur d’ozone avec circuit de refroidissement.
1- Entrée air, 2- Sortie ozone, 3- Entrée eau de refroidissement, 4- Sortie eau de refroidissement.
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5. 8. 3. Analyses bactériologiques

Des analyses bactériologiques ont été¢ effectuées au Laboratoire d’Analyse de la
Qualité de la ville de Sidi-Bel-Abbés. Les échantillons d’eau a analyser doivent étre mis dans
des flacons & usage unique (flacons stériles) remis par le laboratoire, conservés au froid et
remis au laboratoire dans les 24 heures qui suivent leur prélevement ainsi que des instructions
a suivre.

L’objectif de I’analyse bactériologique d’une eau n’est pas d’effectuer un inventaire
de toutes les espéces présentes, mais de rechercher soit celles qui sont susceptibles d’étre
pathogénes, soit celles qui sont indicatrices de contamination fécales.

5. 8. 3. 1. Résultats des analyses

L’intégralité des résultats traités obtenus est disponible en annexe B et un récapitulatif

de ces résultats figure sur le tableau 5. 3.
5. 8. 3. 2. Notion d’indicateur

Il n’est pas actuellement possible de rechercher systématiquement tous les germes
pathogenes susceptibles d’étre présentes dans 1’eau, étant donné leur variété et ’irrégularité
de leur présence ; ainsi que la diversité et le colt des analyses qu’il convient de mettre en
ceuvre pour les détecter.

Néanmoins, comme 1’origine de la plupart des microorganismes pathogénes véhiculés
par I’eau est fécale, le principe de contrdle de la qualité de 1’eau repose sur la démonstration
que I’eau distribuée ne contient pas de germes provenant de contaminations fécales. Pour cela,
on recherche des indicateurs de contamination fécale, appelés aussi germes test ou germes
témoins de contamination fécale. On parle également d’indicateurs de traitement qui
permettent d’évaluer 1’efficacité des différents traitements de potabilisation mis en ceuvre vis-
a-vis de différents germes.

En pratique, on cherche dans les eaux d’alimentation un panel d’indicateurs, témoins
de la qualité microbiologique de I’eau.

Les principaux descripteurs de la qualité de 1’eau sont disponibles en annexe C.
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Interprétation

En traitant avec ['ozone, [’efficacité pour la désinfection a eté prouvée. Ces résultats
ont été obtenus avec un seul générateur. Cependant, en multipliant le nombre de générateurs
d’ozone, la qualité de [’eau sera éeminemment améliorée surtout lorsque [’ozone est appliqué
avec une grande concentration.

L’évaluation du risque de contamination et [’efficacité de la désinfection sont
généralement appréhendées via le dénombrement de germes indicateurs (coliformes totaux,

coliformes fécaux, streptocoques fécaux).

5. 9. Réalisation d’un SKID mobile de traitement d’eau

Un modele a grande échelle a été créé pour satisfaire la demande de purificateur d’eau
dans les applications industrielles et commerciales. Cette unité peut fonctionner avec de I’air
sec ou avec de 1’oxygene. Une photo de ce SKID est illustrée a la figure 5. 37.

Nous proposons le SKID de désinfection intégrant :

Six générateurs d’0zone avec circuits de refroidissement a eau,
Six transformateurs élévateurs de tension,

Une bouteille d’oxygéne alimentant les six générateurs,

Un systeme d’injection venturi,

XK XK X X

Un réservoir de 100 litres avec flotteur.

La figure 5. 38 représente le SKID mobile et tout le systéme de traitement d’eau.
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5. 10. Conclusion

Nous avons presenté dans cette partie une étude paramétrique de la décharge
volumique a barriere diélectrique dans différentes configurations multi pointes-plan. Cette
décharge constitue une technologie d’avenir pour des applications aussi nombreuses que
diverses, ou la puissance reste le premier critere demandé par les utilisateurs. Comme il est
difficile de trouver une formule pour la puissance, car cela dépend de nombreux facteurs,
I'objectif de la premiere partie consistait en la modélisation en utilisant la méthodologie des
plans d'expériences. Plusieurs facteurs ont été considérés dans cette étude: l'intervalle inter-
électrodes, distance entre pointes et I'épaisseur de la barriere diélectrique en verre. Les
résultats obtenus ont permis de proposer un modele mathématique et d'analyser les différentes
interactions entre ces facteurs.

Dans le souci de toujours augmenter les performances de la cellule pour la décharge en
volume, nous devons constamment étudier la décharge afin de mieux cerner son
fonctionnement. Nos efforts se concentrent essentiellement sur la stabilité de la décharge. En
d’autres termes, I’objectif recherché de la deuxiéme partie de ce chapitre est d’analyser le
comportement du courant de décharge, pour plusieurs configurations de réacteur et trouver
ainsi une configuration optimale apte a €tre utilisée ensuite pour la génération d’ozone.

Le procédé de désinfection mis en ceuvre dans cette étude fait appel a 1’ozone. Grace a
sa forte capacité d'oxydation et au mécanisme de désinfection, I'ozone est trés adapté au
traitement de l'eau. Outre cette efficacité redoutable, nous savons également que I'ozone est
sain a utiliser. Nos propres expériences nous I’ont montré chaque jour durant les essais. Ces
expositions n'ont pas deffets sur la santé humaine, excepté cette odeur relativement
déplaisante d'air "sale". L’ozone offre un large spectre d’action. Il est efficace aussi bien
contre les virus que contre les bactéries et agit avec un temps de courte durée (10 min).

L’ozone possede un pouvoir désinfectant trés grand (plus efficace que le chlore). I est
instable et se décompose naturellement en oxygeéne, sans laisser de produits dérivés dans
I’eau. Il est produit sur place (pas de transport de produits toxiques ni de consommable a
changer réguli¢rement). Par contre, la production d’ozone consomme de 1’énergie, le systéme
est assez complexe et certains matériaux ne résistent pas a 1’ozone. Ce syst¢eme demande un

investissement de départ assez important.

Page 164



Systéme d'alimentation d'air

Débitmétre

Plasma —
‘ Générateur d'0Ozone

8

WS @)

. . Systéme d'alimentation S S
Alimentation électrique 1o Ity A

1 Sortie]Ozone

Transformateur
VAAARAAMA
I

Figure 5. 29 : Schéma descriptif du dispositif expérimental de production d’ozone.



Tableau 5. 3 : Résultats d’analyses microbiologies d’eaux usées et d’eaux contaminées avant et apreés traitement.

Eaux usées Eaux contaminées
, .. Normes
Détermination avant 10 minutes de avant Traitement 5 minutes de 10 minutes de
traitement traitement traitement instantané traitement traitement
s mme 60
Germes aérobies a 37 35 15 04 00 01 20
Germes aérobies 3 22° 10 10 110 26 16 01 <10’
Coliformes 1100 28 28 28 21 00 10
Coliformes fécaux/100 ml 03 00 00 00 00 00 Absents
Streptocoques D/50 ml 1100 1100 03 Absents Absents Absents Absents
Clostridium sulfito-réducteurs a Absents Absents Absents Absents Absents Absents Absents
46°C/ml
Clostridium sulfito-réducteurs a Absents Absents Absents Absents Absents Absents Absents
46°C/ 20 ml
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Figure 5. 37 : Photo du SKID.
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Figure 5. 38 : Le SKID mobile avec tout le systéeme de purification d’eau.



Conclusion générale et perspectives

Conclusion générale

Comme nous 1’avons expliqué en introduisant ce manuscrit, le travail réalisé au cours
de cette these se place en exclusivité au niveau de notre laboratoire dans le cadre de la

recherche appliquée.

La thématique du traitement d’eau par le réacteur a plasma s’inscrit a la frontiere de
deux disciplines différentes : la physique des plasmas et 1’électronique de puissance. Dans le
cadre de cette thése, le travail est plutot sur la caractérisation des plasmas et le développement
de plusieurs réacteurs a plasma pour produire de 1’ozone que sur ’analyse de I’eau. Grace a la
collaboration avec un électronicien, on a pu travailler en équipe. Le travail de cette these
consiste en plusieurs aspects : réalisation de plusieurs générateurs d’ozone sur plusieurs
étapes pour aboutir a un mod¢le capable de traiter de I’cau a échelle industrielle, réalisation de
plusieurs alimentations haute tension a haute fréquence, utilisation de plusieurs instruments,

caractérisation des cellules de traitements par une mesure électrique.

Cette thése consistait a évaluer le potentiel des plasmas a pression atmosphérique pour
la dépollution de I’cau et la conservation des aliments pour déterminer s’ils pourraient devenir
une alternative pour les systémes plasma dans les deux domaines déja cités. Il ne faut surtout
pas confondre deux notions distinctes, la stérilisation des eaux et la désinfection des eaux. La
stérilisation est 1’élimination totale des microorganismes; la désinfection consiste a la
destruction ou 1’élimination partielle des germes pathogéniques présents dans 1’eau. Pour
répondre a cette question, des chambres plasma de plusieurs réacteurs DBD de geométries
différentes ainsi qu’un circuit d’alimentation haute tension a haute fréquence ont tout été
congus et réalisés pour obtenir une décharge contrblée par barriere diélectrique (DBD).
Ensuite, une validation a été effectuée a 1’aide des diagnostics électriques pour s’assurer

d’obtenir le mode de décharge filamentaire.

La revue bibliographique nous a montré la complexité des mécanismes présidant a la
création des décharges de type DBD. C’est dans ce cadre, treés large, que s’inscrit notre

contribution visant a apporter les éléments nouveaux, expérimentaux et théoriques,

Page 166



Conclusion générale et perspectives

susceptibles d’enrichir notre compréhension de la physique des DBDs. Pour ce faire, nous
avons congu un dispositif expérimental, composé d’une cellule de type DBD cylindre-
cylindre permettant de créer et d’entretenir une décharge a la pression atmosphérique, et

utilisant essentiellement 1’ air.

Avant de présenter une synthese de nos résultats, il convient de souligner les
difficultés rencontrées au cours de 1’étude expérimentale réalisée. Ces difficultés résultent,
pour la majeure partie, du fait de la mise en ceuvre de 1’alimentation haute tension haute
fréquence. Cette alimentation a été entierement concue et réalisée comme trois blocs associés
en cascade : un bloc gérant la commande, un bloc gérant I’interface de puissance (Driver) et
un bloc gérant I’étage de puissance (onduleur). Ce dernier permet de maintenir un courant
moyen nul dans la DBD, condition nécessaire pour garantir le bon fonctionnement du
convertisseur. L’onduleur a été réalisé a partir d’'un pont en H et d’un transformateur
élévateur. La plage des fréquences de fonctionnement choisies se situent a des valeurs
¢levées. Pour résoudre ce probléme, nous avons congu et mis en ceuvre un onduleur,
composant synthétisé a partir de quatre IGBTSs, quatre diodes et d’une logique de contrdle

pour gérer la fréguence de fonctionnement.

Notre travail a donc consisté, dans un premier temps, a étudier deux décharges
électriques : la décharge a barriére diélectrique surfacique et la décharge a barriere
diélectrique volumique. Puis dans un second temps, il s’agissait de valider leurs possibilités.
L’application de réacteur-plasma durant cette thése était le traitement de I’eau et la

désinfection de ’air.

La décharge surfacique est établie entre deux électrodes disposées de part et d’autre
d’un isolant. Une des deux électrodes (électrode active) est des fils d’aluminium collés sur
une des faces du diélectrique. Il s’agissait d’obtenir une décharge homogéne et stable dans le
temps. Pour ce faire, nous avons caracterisé le courant de décharge et la puissance électrique a
travers plusieurs parametres, soit géométriques comme la configuration géométrique des
¢lectrodes, la nature de I’isolant et son épaisseur, soit électriques comme la tension appliqueée.
Cette étude a principalement montré qu’une décharge établie sur du verre avec des électrodes
haute tension sous forme de 5 fils d’aluminium permettait d’atteindre 1’effet désiré : un

courant stable et une puissance plus importante. Nous avons remarqué que 1’épaisseur du
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diélectrique influence le comportement de la décharge. Il est recommandé d’utiliser des
diélectriques aussi fins que possible pour générer plus d’ozone avec des puissances faibles.

La décharge volumique est établit en appliquant une haute tension alternative de
valeur moyenne nulle entre deux électrodes séparées 1'une d’elle par un isolant, le
diélectrique. La tension genéralement appliquée est de plusieurs kV avec une fréquence allant
de 100 Hz a quelques dizaines de kHz. La décharge a barriére diélectrique surfacique semble
plus stable que la décharge a barriere diélectrique volumique. Un inconvénient majeur de
cette seconde décharge réside dans les forts pics de courant.

Un plan d’expériences a ét¢ mis en ceuvre pour modéliser expérimentalement notre
procédé DBD. Une caractérisation par des "expériences — un facteur a la fois' a été étudiée
dans le cas d’un systéme pointe-plan ou nous avons expose les résultats concernant
I’influence de la distance entre pointes dp, I’intervalle inter-électrodes d. et I'épaisseur du
diélectrique e. L’influence de chaque parameétre a été étudiée indépendamment : lorsqu’un
parameétre variait les deux autres étaient maintenus constants. Nous avons décidé d’utiliser le
plan d’expériences en employant une matrice composite qui permettait de modéliser et
d’optimiser le réacteur. Le modéle mathématique qui en a été déduit permettait de prévoir le
paramétre qui a le plus d’effet par rapport aux deux autres. Les valeurs optimales que nous
avons pu calculer dans cette étude sont en accord avec les résultats que nous avions obtenus
avec le modele.

Le second axe d’étude a ensuite consisté a appliquer le réacteur plasma pour conserver
des aliments et surtout pour dépolluer I’eau. L’ensemble des résultats acquis au cours de cette
partie permet d’affirmer que nous disposons désormais de deux systemes capable de produire

de ’ozone.

L’ensemble du dispositif de traitement d’eau fonctionne, d’apres les résultats obtenus,
de facon tout a fait satisfaisante, que ce soit du point de vue securitaire, du point de vue
robustesse ou du point de vue simplicité d’utilisation.

Le probleme qui reste a résoudre concerne le réacteur : nous avons utilisé le réacteur
"sans systeme de refroidissement" qui n’est pas suffisant pour pouvoir traiter une grande
quantité d’eau avec des temps assez longs.

Quelques essais ont été réalisés avec notre dispositif mais il faut résoudre le probléeme

du réacteur si I’on veut intéresser les industriels.
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Enfin, une analyse bactériologique de 1’eau ozonée a été entamé. les résultats sont trés
probants et I’étude doit se poursuivre.

Le présent travail a permis d’établir de solides bases sur lesquelles pourront s’appuyer
les travaux futurs dans le domaine.

En prolongement de ma thése, un SKID mobile de traitement d’eau a ét¢ monté
suivant le prinipe de la DBD qui représente une alternative avantageuse aux méthodes
classiques de décontamination. Concernant ce SKID, nous 1’avons entiérement congu et
réalisé : installation d’un systéme de canalisation d’eau a traiter y compris le systéme d’eau de
refroidissement, mise en place de toute la partie électrique ainsi que la partie " mecanique "
associée : nouvelles électrodes haute tension et nouveaux générateurs d’ozone, dotés chacun
de son propre systeme de refroidissement. Ce SKID est un atout important du point de vue
industriel, en donnant un outil performant pour traiter rapidement 1’eau.

Enfin, d’un point de vue fondamental, pour I'intérét de la connaissance et pour les
possibilités d’amélioration que celle-ci peut apporter sur le plan applicatif, il reste a exploiter

ce pilote d’ozonation sur le terrain.

Perspectives

Nous ne pourrions achever ce manuscrit sans mentionner les nouvelles voies de
recherche ouvertes lors de cette étude. De nombreux chemins restent inconnus et des
questions restent en suspend.

Pour commencer, nous avons vu que la décharge a barriere diélectrique volumique
possédait son propre inconvénient. Les importants pics de courant observés constituent un
handicap non négligeable. Par conséquent, il faut encore approfondir I’étude du générateur
d’ozone sur plusieurs points. Nous devons tester d’avantage 1’influence du matériau, de la
configuration des électrodes et des caractéristiques du signal HT appliqué.

Pour satisfaire entierement nos exigences, d’autres études restent encore a faire. Tout
d’abord, il conviendra d’étudier 1’action du circuit de refroidissement par eau circulant autour
des électrodes prévu dans notre générateur d’ozone. Le circuit de refroidissement absorbe
I'excés de chaleur produite par la décharge. Faute de temps, 1’utilisation de ce circuit n’a pas

pu étre menée, mais elle fait partie des prochaines étapes indispensables.
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Une autre suite a donner a ce travail qui necessite un colt d'investissement élevé est
I’utilisation des alimentations pulsées. On utilise généralement une tension alternative avec
une fréquence de quelques kHz pour genérer un plasma réactif assez riche en especes actives
car l'emploi des fréquences électriques élevées améliore notablement le rendement de
production d’ozone. Mais pour une source d’espéces actives encore plus efficace, on peut
aussi utiliser des sources pulsées en particulier mono-polaires (tension uniquement positive
par exemple) ou I’inversion des charges se produit non pas lorsqu’on passe de I’alternance
positive a I’alternance négative comme dans les DBDs classiques mais lorsqu’on passe de la

partie montante a la partie descendante de I’impulsion de tension.
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ANNEXE A : ALIMENTATIONS COMPLEMENTAIRES HAUTE TENSION A HAUTE
FREQUENCE A BASE DU CIRCUIT INTEGRE NE555

1. Alimentation haute tension a base d’un circuit intégré NES55

La photographie de I’alimentation a base d’un seul CI NES555 est illustrée a la figure
A-1. Elle est composée de:
= deux alimentations, une de 12V pour le CI NE555 (partie commande) et une
autre de 30V pour la partie puissance,
= partie puissance ou sont logés le MOSFET et la diode de puissance.

P SPRETELIPSITA). SUMEE S [

Figure A-1 : L’alimentation haute tension a base du Cl NE555.

Le schéma électrique de I’alimentation haute tension a base du CI NE555 est décrit en

détail dans la figure A-2.
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Figure A-2 : Circuit électrique de ’alimentation haute tension a base du CI NE555.
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Figure A-3 : Alimentation de la partie commande (NE555) et la partie puissance.
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2. Alimentation haute tension a base de deux circuits intégrés NE555 (oscillateur et

temporisateur)

La photographie de cette alimentation est illustrée a la figure A-4.

Figure A-4 : Photo de I’alimentation haute tension a base des deux CI NE555.

Le schéma électrique de I’alimentation est décrit en détail dans La figure A-5.
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Figure A-5: Schéma électrique de I’alimentation haute tension a base

des deux CI NE555 (Oscillateur et temporisateur).
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ANNEXE B : RESULTATS DES ANALYSES BACTERIOLOGIQUES
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ANNEXE C : LES PRINCIPAUX DESCRIPTEURS DE LA QUALITE DE L’EAU

Il n’est pas actuellement possible de rechercher systématiquement tous les germes
pathogenes susceptibles d’étre présentes dans 1’eau, étant donné leur variété et 1’irrégularité
de leur présence ; ainsi que la diversité et le colt des analyses qu’il convient de mettre en
ceuvre pour les détecter.

Néanmoins, comme 1’origine de la plupart des microorganismes pathogenes véhiculés
par I’eau est fécale, le principe de contrdle de la qualité de 1’eau repose sur la démonstration
que I’eau distribuée ne contient pas de germes provenant de contaminations fécales. Pour cela,
on recherche des indicateurs de contamination fécale, appelés aussi germes test ou germes
témoins de contamination fécale. On parle également d’indicateurs de traitement qui
permettent d’évaluer 1’efficacité des différents traitements de potabilisation mis en ceuvre vis-
a-vis de différents germes [114].

Ces indicateurs doivent répondre & des exigences de nature :

+ Epidémiologique : il doit exister une relation entre un indicateur et 1’apparition
d’infections dans une population.

+ Ecologique: il doit étre spécifique d’une contamination fécale :
systématiquement rencontré lorsqu’il y a présence de féces d’animaux a sang
chaud et toujours absent dans les milieux non pollués.

+ Bactériologique : il ne doit pas se multiplier dans I’eau.

+ Technique : il doit étre facile et rapide a détecter, et ce, a moindre co(t.

En pratique, on cherche dans les eaux d’alimentation un panel d’indicateurs, témoins de la

qualité microbiologique de 1’eau.

Les principaux descripteurs de la qualité de I’eau
Les parametres microbiologiques
a. Les microorganismes aerobies

Le principe consiste a mettre en évidence les bactéries qui se développent a 22°C —
favorisant ainsi les germes spécifiques de 1’eau — et celles qui se développent a 37°C -

n

favorisant ainsi les germes issus de I’homme et des animaux " a sang chaud " -. Cela
n’indique en rien le degré de pureté de 1’eau, car toutes les eaux — y compris potable et
embouteillées — contiennent une flore spécifique, et ce, quelle que soit leur origine. L’examen

d’un échantillon isol¢ ne présente donc aucune valeur et c’est 1’évolution de la flore
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microbienne dans le temps et I’espace (dans les réseaux de distribution d’eau) qui apportent
un éclairage sur sa qualité. Dans les eaux de captage, ce paramétre permet de suivre 1’effet des
pluies ou des crues ; de maniere a mettre en existence une contamination. Dans les usines de
potabilisation, il permet de controler I’efficacité¢ des différentes étapes du traitement et en
particulier de la filtration. Dans les réservoirs et les chateaux d’eau, on suit les effets de

stockage et de la stagnation sur la qualité de 1’eau [114].

b. Les coliformes

On les recherche traditionnellement dans 1’eau potable, car leur origine fécale est
connue depuis trés longtemps. On parle souvent de coliformes totaux qui constituent un
groupe de bactéries que I’on retrouve fréquemment dans I’environnement, par exemple dans
le sol ou la végétation, ainsi que dans les intestins des mammiféres, dont les étres humains.
Les coliformes totaux n’entrainent en général aucune maladie, mais leur présence indique
qu’une source d’approvisionnement en eau peut étre contaminée par des microorganismes
plus nuisibles.

E. coli est le seul membre du groupe des coliformes totaux que I’on trouve
exclusivement dans les intestins des mammiféres, dont les humains. La présence d’E. coli
dans I’eau indique une contamination récente par des matieres fécales, et peut indiquer la
présence possible de pathogenes responsables de maladies, comme des bacteéries, des virus et
des parasites. Les coliformes totaux et I’E. coli servent d’indicateurs pour mesurer le degré de
pollution et la qualité de I’eau.

Dans I’eau, les bactéries coliformes n’ont ni gott, ni couleur ; de plus, elles ne peuvent
étre détectées que par une analyse faite au laboratoire (figure C-1).

Selon les Recommandations Algériennes pour la qualité de [’eau potable en Algérie,
la concentration maximale acceptable de coliformes fécaux dans 1’eau potable a été établie a
" aucun microorganisme détectable par volume de 100 ml **. Cela signifie donc que pour
se conformer aux directives en vigueur : la présence des coliformes fécaux ou d’E. coli ne doit
pas étre détectée dans un volume de 100 ml d’eau potable. C’est la raison pour laquelle on
retrouve dans les tableaux des résultats : coliformes fécaux/100 ml.

c. Les streptocoques fécaux

Les streptocoques s'apparentent aux coliformes fécaux, ils sont donc des bactéries

pathogénes, c'est-a-dire dangereuses pour la santé. Presque toujours reliés a la contamination
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fécale, les streptocoques fécaux résistent beaucoup aux substances aseptiques qui devraient
empécher leur croissance. Certains streptocoques peuvent se transformer en germes initiateurs
de plusieurs maladies telles que les angines, les otites, les méningites et d'autres toutes aussi
sérieuses. Les streptocoques sont en forme de cocci oblongues et ovales, souvent associées
par paires ou en chaines trés courtes (figure C-2).

Le terme "streptocoques fécaux" désigne les streptocoques généralement présents dans
les feces de I'nomme et des animaux. Les streptocoques fécaux appartiennent a un groupe de
streptocoques qui ne sont pas tous d'origine fécale : groupe D, d’ou I’apparition de la lettre D
dans les tableaux des résultats. Leur dénombrement est réalisé selon une norme : méthode de
filtration d’un échantillon de 50 ml sur membrane. Toutefois, leur recherche associée a celle
des coliformes fécaux constitue un bon indice de contamination fécale. Ils témoignent d'une
contamination d'origine fécale ancienne tandis que les coliformes fécaux témoignent d'une

contamination d'origine fécale récente.

Figure C-1 : Comptage de coliformes de couleur jaune-orangée sur filtre et zoom sur ces
coliformes [115].

Figure C-2 : Streptocoques (en chaine).
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d. Les bactéries anaérobies sulfito-réductrices

Les bactéries anaérobies sulfito-réductrices ou les Clostridium sulfito-réducteurs,
voire encore Clostridium perfringens (figure C-3) ne sont pas tous des indicateurs de
contamination fécale. Clostridium perfringens — bien qu’effectivement présent dans les
matieres fécales — est un germe assez ubiquiste. L’intérét de la recherche de tels indicateurs
réside dans la propriété qu’ils ont de sporuler, ce qui les rend particulierelent résistants aux
traitements de désinfection. Ils permettent en fait de mesurer I’efficacité de la filtration, seul
étage de traitement capable de les arréter. Ils sont actuellement considérés comme de bons
indicateurs de I’efficacité des traitements vis-a-vis des parasites.

Leur analyse se pratique selon une norme : méthode par filtration d’un échantillon de

20 ml sur membrane et ’incubation est réalisée a 46°C en anaérobie pendant 48 heures.

Figure C-3 : Clostridium perfringens.
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satisfaisante

N.B: Cette analyse neconcerne que Péchantillon regu.
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Autorisation Ministérielle n® 025 du 05/10/2005

Bulletin d’Analyse Microbiologie N°0140/2011

Echantillon : Eau avant traitement Réf. Client :

Etat physique : Liquide LABORATOIRE DE

N° de lot : : RECHERCHE

Date de prélévement : 09/06/2011 IRECOM

Date de réception - 09/06/2011 Interaction réseaux électriques
Convertisseurs machines

Observation

Germes aérobies a 37°C 15 20 1ISO.6222
Germes aérobies a 22°C 110 <10? 1SO.6222
Coliformes 28 10 1SO.9308
Coliformes fécaux /100ml 00 Abs 1ISO.9308
Streptocoques D/50ml 03 Abs 1SO.7899/1
Clostridium sulfito-reducteurs a 46°C/ml Abs Abs 1SO.6461/1
Clostridium sulfto-reducteurs a 46°C/20ml Abs Abs 1SO.6461/1

- Conclusion: Eau analysée est de qualité microbiologigue non
satisfaisante
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CONTRIBUTION A 'ETUDE DE LA DEPOLLUTION DE L’EAU ET LA DESINFECTION DE L’AIR
PAR DECHARGE A BARRIERE DIELECTRIQUE

RESUME : Par définition, une Décharge a Barriére Diélectrique (DBD) est une source de plasma froid hors équilibre
caractérisée par la présence d’au moins un diélectrique entre deux électrodes métalliques. Le terme DBD regroupe,
dong, les configurations de décharges pour lesquelles un courant transite entre les électrodes séparées par un gaz et
par au moins une couche de diélectrique dont son introduction a pour but de limiter I'énergie qui passe dans chaque
canal de décharge afin d’éviter le passage au régime d’arc. La premiére et la plus importante des applications des
DBDs est la génération d’ozone provenant de 'air ou de I'oxygéne qui est principalement utilisé dans le traitement
de I'eau pour la rendre potable et au cours de ces dernieres décennies, les applications des décharges a barriéeres
diélectriques ont été diversifiées. Cette theése s’inscrit dans le cadre de cette application, le travail est basé sur la
caractérisation des plasmas et le développement de plusieurs réacteurs DBD pour produire de I'ozone. Plusieurs
aspects ont été développés : réalisation de plusieurs générateurs d’ozone sur plusieurs étapes pour aboutir a un
modeéle capable de traiter de 'eau a échelle industrielle, réalisation de plusieurs alimentations haute tension a haute
fréquence, utilisation de plusieurs instruments, caractérisation des cellules de traitements par une mesure électrique.
Les premiers résultats constituaient une premiere approche de I'étude de la DBD volumique et la DBD surfacique et
ouvraient la voie a des travaux complémentaires afin d’optimiser une cellule pour la désinfection de I'air (DBD
surfacique) et la dépollution de I’eau (DBD volumique). Comme les décharges DBD requiérent l'utilisation de tension
alternative pour fonctionner, une part prépondérante de cette étude a été consacrée a la conception et la réalisation
d’une alimentation a haute fréquence de plusieurs kilovolts a base d’un bloc gérant un étage de puissance : onduleur a
IGBTs et d’une logique de contréle pour gérer la fréquence de fonctionnement. Le second axe d’étude a ensuite
consisté a appliquer le réacteur plasma pour la stérilisation de I'air et la dépollution I'’eau par 'ozone et de maitriser
un savoir-faire technologique dans les deux domaines déja cités. L’ensemble des résultats acquis au cours de cette
partie a permis d’affirmer que nous disposons désormais de deux bans expérimentaux différents capable de produire
de l'ozone a partir de la DBD. La faisabilité et l'efficacité de I'alimentation haute tension a haute fréquence, pour
amorcer la DBD, ont été clairement démontrées.
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CONTRIBUTION TO STUDY OF WATER TREATMENT AND AIR DISINFECTION
BY DIELECTRIC BARRIER DISCHARGE

ABSTRACT: A Dielectric Barrier Discharge (DBD) is defined as a source of no-equilibrium cold plasma characterized
by the presence of at least one dielectric between two metal electrodes. The term DBD includes, therefore, the
configurations of discharges for which a current passes between the electrodes separated by a gas and at least one
dielectric layer is used to limit the energy that passes through each discharge channel to prevent the transition to arc
regime. The first and most important applications of DBDs is the ozone generation from air or oxygen which is used
primarily in water treatment, and over the few decades applications of dielectric barrier discharge have been
diversified. This thesis is part of this application; the work is based on the characterization of the plasma and
development of several DBD reactors to produce ozone. Several aspects have been developed: build-up of several
ozone generators for treating water even at industrial scale, implementation of various high voltage high frequency
power supplies, use of several instruments and the electrical characterization of DBD reactors. The initial results were
a first approach to the study of the volume and surface DBD and paved the way for further work to optimize a cell for
air disinfection (surface DBD) and water treatment (volume DBD). Such a DBD reactor requires the use of an AC
voltage, a major part of this study has been devoted to the design and implementation of a high frequency power
supply of several kilovolts based on a power block stage comprising IGBT inverter and control logic to manage the
operating frequency. The second line of study then consisted in applying the plasma reactor for air and water
treatment using ozone and control know-how in both areas mentioned above. All results obtained in this part show
the high efficiency of such disinfection way. Furthermore, there are now two different experimental benches for
producing ozone from the DBD.
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