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Introduction générale

Introduction générale

La filtration membranaire est une technmogssentielle pour la clarification, la
concentration, la purification, la séparation dés st le recyclage dans lindustrie agro-
alimentaire, pharmaceutique et de traitement dé&asewr En biotechnologie, I'utilisation de
techniqgues membranaires performantes permet lalteécellulaire et la séparation de
protéines ou d’endotoxines.

Depuis le début des années 1980, les membreéramiques dites inorganiques ont été
développées. Ces membranes minérales possédentmeilleure stabilité mécanique,
chimique et elles sont généralement obtenues & garxydes métalliques contenus dans les

argiles naturelles.

En raison de la recherche énormément riche dadenaine des argiles, notre travail a
pour objectif, lavalorisation de I'argile de la région d’Aomar (Boa) dans la filtration des
eaux usées industriels sur des membranes tudsil@e dernier, il consiste dans un premier
lieu a fabriquer une pate céramique a partir d'éamge constitué d’'une argile algérienne et
des additifs organiques qui joues différents raless cette pate, et en seconde lieu; a
'extrusion de la pate pour obtenir des supportss§orme tubulaire ensuite, une membrane
de filtration a base de la méme argile traitéeq séposée a I'intérieur de ces derniers dans le
but de l'utiliser dans la filtration des eaux uséehistriels.

L’argile utilisée est une argile Algémende couleur grise extraite du gisement de la
région d’Aomar de la willaya de Bouira (nord d'Algd. La premiere étape de notre travalil,
consiste a sa purification par lavage en suspendans l'eau suivi par un séchage et
calcination dans un four. Les échantillons obtesms caractérisés par differentes méthodes
physico-chimiques. La deuxiéme étape consiste ba¥ation d’'une pate céramique et
I'élaboration des supports membranaires tubuldirease de I'argile purifiée.

Les supports ainsi obtenu sont frités a thifées températures puis soumis a des tests de
résistance mécanique, de perméabilité et par ntiopis électronique a balayage (MEB) et
ceci dans le but de sélectionner la meilleure teatpée de frittage. En suite une fois que la
meilleure température de frittage est sélectionnée, membrane a base d’'une poudre fine
d’argile d’Aomar, sera déposée sur ces supportte derniere fera I'objet d’une filtration

des eaux usées industriels.

Y



Introduction générale

Ce mémoire est structuré en trois chapitree premier chapitre est une étude
bibliographique axée, dans un premier lieu, suldscription des principales propriétés des
argiles minérales, type de classification et @omaine d’application. En second lieu, nous
présentons des généralités sur les technologiesbragaaires, types de membrane et leurs

Procédés de filtration

Dans le deuxieme chapitre, on décrit les différerieehniques expérimentales et les
moyens utilisés pour I'ensemble des expériencexteies. Et pour finir, le troisieme chapitre
est consacré a la discussion des résultats obtdnest divisé en deux parties, dont la
premiere consiste a la caractérisation de I'adgida région d’Aomar de la willaya de Bouira,
par différentes techniques d’analyses, et la dewipartie, a la discussion des résultats de la
caractérisation des supports membranaire élab@iéss que leurs résultats des tests de

perméabilité. Enfin, une conclusion générale stailié.
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Chapitre 1 Etude bibliographique

La science des argiles a révélée une grande immrtpour laquelle les géologues, les
minéralogistes, les physiciens et les chimistesivieat les sujets extraordinaires pour la
recherche dans le domaine de protection de I'enmgment. Cependant, elles tiennent un
endroit spécial dans la recherche scientifique useale leur environnement qui est croisé,
d'une maniére continue, en divers sens et a phssieprises par des activités humaines a

cause de son occupation des sols et les roches.

I-1) Définition des argiles

Les argiles sont des aluminosilicatest darstructure est formée d'un empilement de
feuillets et de diamétre des grains inférieurs atmgumicrometres quelque soit sa nature
minéralogique. Elles sont considérées comme étant minéral de la famille des
phyllosilicates (silicates en feuillets), issus ldedégradation chimique des composants des
roches magmatiques originelles en particulier lesam des granites, les basaltes et les
Feldspaths (constituant essentiel des roches mapgraatet métamorphiquef)], d’ou ; Ce
sont des roches sédimentaires constituées par ilistes d’aluminium plus ou moins
hydratées et elles présentent une structure ehletsujphyllosilicates). En effet, ces silicates
sont connus sous le nom des minéraux argileux itodst d’'un mélange de minéraux
argileux et d'impuretés cristallines sous formedééris rocheux de composition infiniment

diverse[2].

I-2) Composition chimique

Les argiles sont formées d’un mélange ilieates, dits minéraux argileux (kaolinite,
illite, montmorillonite), contiennent, en outre,sdeonstituants fins comme : la silice, les
minéraux micacés, le calcaire, les composés fareugi et les matieres organiques. lls

peuvent aussi contenir des métaux alcalins etiattalreux anhydres ou hydra{&.

Les principaux composeés associés a ces minéraueurgphyllosilicates) sont :
—le quartz : jusqu’a 30 % dedche ;
— la calcédoine, lI'opale : fasmpeu cristallisées et hydratées de la siliceyestu
sous la forme de silex ;
— les oxydes et hydroxydes d€liématite, goethite) ;
— le sulfure de fer (pyrite) ;
— la gibbsite (hydroxyde d’alumioim) ;
— les carbonates (calcite, dadm

— les matieres organiques :gvd] spores, débris ligneux et matieres amorphes.

i




Chapitre 1 Etude bibliographique

I-3) Structures minéralogiques

Les matériaux argileux sont des mineraiagrgde appartiennent au groupe de
phyllosilicate qui ont une structure de couches,chaque couche est composée de deux
feuillets tétraédriques plus ou moins continue (oosé de (SiQ*) et de feuillets
octaédriques (composé de (A)®)) [4]. Les atomesdes tétraédres de Si®ont liés par le
partage des électrons dans une structure forteomsmaiente eforment des feuillets infinis

bidimensionnels.

[-3-1) L’unité structurale tétraédrique

L'unité structurale tétraédrique est forndaen tétraédre au sommet dont lequel quatre
anions d'oxygéne Q) enferment un cations de silicium (%), équidistant de chacun d'eux.
Ce tétraedre est matérialisé par la présence dawge comprise entre trois sphéres en

contact.

I-3-2) L'unité structurale octaédrique

L'unité structurale octaédrique est fornmBen octaédre au centre duquel un ion
d'aluminium (AF") ou de magnésium (M%) est équidistant aux six hydroxydes (PHux
sommets. Ces octaédres se combinent pour formercdeshes planes dites couches

octaédriques et la liaison avec la couche tétrgadrse fait au niveau des oxygenes.

O O Oxygéne

e & Silicium

' Hydroxyle

Aluminium ou
magnésium

b) octaedre couche octaédnique

Figure (I-1) : couches tétraédriques et octaedrig@és

Les minéraux argileux se différencient femrangement de leurs couches tétraédriques

et octaédriques représentés sur la Figure (I-19.f@ellets sont condensés avec des octaedres




Chapitre 1 Etude bibliographique

d'oxydes métalliques dans un rapport 2:1 ou 1:1

Caviré hexagonale
Caticn interfolliaite (K, Ma, Ca)

couche tétraédrique

couche octaédrique

couche tétracdrique

Cavité hexagonale @ Oxygene
Cation interfolliaire (K, Na, Ca) ° H}' droxy]e
® Cation tétraédrique (Si, Al)

e Cation oclaédrique (Al, Mg, Fe)

Figure (I-2) : Représentation schématique d’un feuillet de pbilltate 2:1[6].

Dans les cavités de ces ungacturales élémentaires, viennent se loger demnsade
tailles variables (31, AI**, F€”, F€*, Mg®") en position tétraédrique ou octaédrique. Ces
éléments s'organisent suivant un plan pour coestitdes couches octaédriques et
tétraédriques. L'espace entre deux feuillets pdeslls'appelle espace interfoliaire. Lorsque
deux cavités sur trois de la couche octaédrique soocupées par Al (ou un autre ion
métallique trivalent), la structure est dénommeéedatiaédriqueQuand la totalité des cavités
octaédriques est occupée par des ions métalligiedehts, la structure s'appelle tri-

octaédrique

I-4) Classification des argiles
La classification des argiles est baséd’'&paisseur et la structure des feuillgtd En
effet, les types les plus importants des minéragieax sont : les illites, kaolinites, chlorites

et smectites. On distingue ainsi quatre groyes

[-4-1) Minéraux de type 1:1 (une unité tétraédriqueet une unité octaédrique T-O)

Le feuillet est constitué d'une couche tétraédrigud'une couche octaédrique qui ont
un espacement entre eux d’environs de 7,2 A. ®Dedjue la présence d'une couche de
silice, et dans la plupart des sols c'est la préseatiune couche d'alumine avec des ions

d'hydroxyle sur la surface, ce qui donne le minatai kaolinite de formule générale




Chapitre 1 Etude bibliographique

Si,Al,010(OH)s [4]. En général, la composition chimique est presquestanite, plusieurs
cations sont présentés, et dans certains cas uhnatatyon des minerais peut se produire. Ici
l'espacement est plus proche de 10 A, mais le aiiest instable lors du chauffage a environ
200°C.

I-4-2) Minéraux de type 2:1 (deux unités tétraédrigies et une unité octaédrique T-O-T)

Le feuillet est constitué de deux couches tétrgéeés séparées par une couche
octaédriques. Ces feuillets sont séparés d’enwitth 415 A selon le contenu de l'inter
feuillet (cation liés aux molécules d’eau qui renialcouche intercalaire).ds ions de &t
occupent les emplacements tétraédriques, tandis bpse emplacements octaédriques
contiennent de I'Al". Ces cations sont facilement échangeables par des itstiosis
isomorphes dans la couche tétraédrifremplacement des ions dé"Spar A" et/ou dans la
couche octaédrique (Bl par Md*, Mg®* par Li") qui produisent une charge électrique
négative sur les surfaces des feuilles. Pour lapemsation de charge, des cations (M
comme N3, C&£" ou Mg sont attirés dans I'espace de couche intercal@d@s.cations sont
echangeables et peuvent étre hydratés, ce qui paumgysteme de se gonflé avec de I'eau.
Ce type correspond au groupe des smeatigesomposition commur(&] tel que: M*, (A,
FE™)ay (FE*, Mg)y (Sigx, Aly) Oz (OH)s .NH,O

I-4-3) Minéraux de type 2:1:1 (alternance de feuidit T-O-T)
Le feuillet est constitué d’'une alternadeefeuillet T-O-T et d’'une couche octaédrique.
L’'espacement de couche intercalaire demeure de A4Ce type correspond au groupe des

chlorites.

I-4-4) Minéraux de type inter stratifiés

Il existe des minéraux qui se présentent cemches superposées, formés d'un
empilement régulier ou irrégulier de feuillet deudetypes différents. Lorsque l'un des
feuillets est de type smectites, le comportementt g&avérer gonflant, c’'est le cas de la
kaolinite-montmorillonite, la saponite-chlorite, lamontmorillonite mica, [illite-
montmorillonite. Lorsque le comportement des fetsll présentent un bas potentiel de
gonflement, il s’agit de type illiteElle est structurellement semblable aux smectitess le
remplacement de Sipar AF*, dans le tétraédre, crée une grande insuffisaecehdrge.
Cette insuffisance est équilibrée par des catien&” dans I'espace de couche intercalaire. Sa
formule idéale est & Al4[SiseAl<z] O20(OH)s. NH20[4].
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La différence fondamentale entre ces typagiles minérales est la quantité de cations
echangeables présente dans I'espace de couclualiaiter. La propriété de I'échange ionique
est d'une grande importance prés de la surfacendesrais d'argile (capacité d'échange

cationique et surface spécifique).

I-5) Propriétés des argiles

Les propriétés physico-chimiques des munérargileux se caractérisent par trois
propriétés principales : la capacité d'échangeia leurs surfaces spécifiques et la capacité
d’adsorption de l'eau. Le gonflement résulte deskanblage électrostatique fort entre les

surfaces d'argile et leurs polarisations ioniqoespolarisabilité intercalaire

I-5-1) Capacité d’échange ionique
On distingue deux types d’échanges ioniqessadgiles, la capacité d’échange cationique
(CEC) et la capacité d’échange anioni@EA).

I-5-1-1) La capacité d’échange cationique

Les argiles ont la propriété de fixer de mamiréversible quelques cations contenus dans
les solutions environnantes. La capacité d'échaatjenique (CEC) correspond au nombre de
charges négatives éventuellement pour fixer demnsatmétalliques dont la fixation
s’exprime en centi-moles par kilogramme, qui esddit dans le systeme international par des
unités des milliequivalents par 100 g d’argile (md§0g).

La capacité d’échange cationique totale ezgmle a la somme des charges de la

CECGuariabie €t les charges de CEfmanent La contribution des charges variable est failolerp
les smectites et fortgoour les kaolinites et les illites. Les mesuregdfiées a pH = 7 sont
données dans le Tableau ci-desg0iis

Argile minérale CEC (cmol.kg-1)
Kaolinite 5-15
lllite 25-40
Montmorillonite 80-120
Chlorite 5-15

Tableau (I-1) : Valeurs de la CEC pour les principales argilesérates

La capacité d’échange cationique de latmorillonite est plus importante parmi tous
les minerais d’argiles, en raison de leur substituisomorphe élevée dans les couches
octaédriques et tétraédriques qui a comme conségquere grande insuffisance ioniddé].

7y



Chapitre 1 Etude bibliographique

I-5-1-2) La capacité d'échange anionique

La capacité d'échange anionique deseargihpligue seulement ces emplacements sur
les limites des surfaces des cristaux, ou les g®uphydroxyle ne peuvent pas totalement
compenser leur valence. Ces emplacements sont stuéles liens interrompus entre les
cations structuraux (M) et les feuilles des groupes oxygénes ou d’hydeotétraédrique et
octaédrique. Cette capacité est favorisée pardssds valeurs du pH qui permettent la liaison
d'un proton aux groupes d’hydroxyle pour former om@écule d’eau plus facile a déplacer

(tres faiblement collée sur le cation structuf@y)

I-5-2) La surface Spécifique

Les propriétés mécaniques des argiles sont, laplulu temps, commandées par les
caractéristiques des surfaces internes et extdagephyllosilicates de petite taille. La surface
spécifique d'une argile correspond a la somme defaces de tous les emplacements
échangeables accessibles a un ion ou a une mokdomuite® (Figure 1.3). Ces emplacements
sont situés le long des bordures des cristaux st edpaces inter-feuillet qui ont une
signification différente selon I'espéce minéralasidérée. Ainsi, les surfaces de ces feuillets
inter-feuillet sont négligeables pour les smestident les cristallites ont une épaisseur trés

réduite, tandis qu'elles sont beaucoup plus grapdesla kaolinite, le chlorite et l'illitE9].

urface
Basal

Espace

\ . .
«— interfeuillet

Bordure:

Figure (1-3) : lllustration de I'empilement des feuillets d’asgiimontrant la surface basale,

les bordures des particules et les espace intilets(i10].

I-5-3) La capacité d’adsorption de I'eau et le goément

Dans les processus d’altérations chimiquegrésence d’eau a une grande importance.
Cependant, étant donné que les minéraux ont degilslités a I'eau différentes dont les
guantités d’eau adsorbées, a differentes humidii@sves, sont controlées par un ensemble

de facteurs qui caractérisent la nature de I'argiidamment la nature des cations interfoliaire

Y
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(Li*, Na', K*, Mg?*, C&"), la nature du cation octaédriques, dioctaédrighid’, Fe€), ou
trioctaédrique (M§', F€") et la charge interfoliairfl1]. Certains minéraux argileux ont la
capacité d’incorporé, dans leur structure, des cuids d’eau. Cette eau modifie la dimension

de la couche en provoquant son gonflement.

I-6) Domaine d’application des argiles

Selon sa variété, l'argile se révele étre un minges utile dans le domaine de la
céramique. Cependant, on peut fabriquer des briguekl ciment destiné au domaine du
biton en jouant sur sa capacité de modelage usarfélangé a I'eau. Sa capacité d'absorption
est utilisée pour la réalisation des cosmétiquedeetmédicaments (Smectites du Smecta et
I'attapulgite)[11] . De plus, I'industrie miniére utilise les argil@ans le cadre de I'épuration
des eaux usées, elles peuvent éwegployées comme dépolluant. En effet elle donne

d’excellents résultats en ce qui concerne l'adsampdes métaux lourds.

I-7) L'argiles et environnement
Dans le domaine environnemental, les argifgsua role important dans divers problémes
environnementaux et leur utilisation augmente ds ph plusKigure 1-4):
> rble des argiles dans les sols contaminés daimarsport des isotopes radioactifs et
leur réactivité vis-a-vis de ceux-ci (exp. rétentidu Cs 137 aprés l'accident de
Tchernobyl) ;
> rOle vis-a-vis des pesticides et des éléments huyttes dans les sols ;
> rble de barriere d’étanchéité dans les décharges ;

> roble dans la santé.

Pollution de
I'envirennement
{naturelle}

Pollution de
I'anvironnemant
{artificiella}

Interaction -
Argiles comme

argile-polluants polluants

Argilas utilisées pour
laremise an atat

{déechets radiocactifs,
déeversements d=

metaux lourds)

Assemklages naturels

' des argiles (
huiles, pasticides

Figure (I-4) Role des argiles dans I'environnemgir#t]

)
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[-8) L’objectif de ce travail

Ce travail, a pour objectif, la valorisatid’'une argile algérienne dans I'élaboration des
membranes tubulaires destinées aux traitementsaes usées industriels. Ce dernier, il
consiste dans un premier lieu a fabriquer une gategile a partir d’'un mélange constitué
d'une argile algérienne (région d’Aomar de la wilade Bouira) et des additifs organiques
qui joues différents réles dans cette pate, etemorgle lieu ; a I'extrusion de la pate pour
avoir des supports sous forme tubulaire ensuite, mambrane de filtration a base d’argile
traitée sera déposée a l'intérieur de ces derdins le but de l'utiliser dans la filtration des

eaux usées industriels.

1-9) Généralités sur les membranes
[-9-1) Définition

La membrane est définie comme une couchearsami-permeéable qui joue le réle d’'une
barriére sélective (Figure I-5) qui sépare les wmnres dissoutes ou non, elle permet le
passage préférentiel d’'une espece par rapportw@wesasous I'action d’'une force de transfert
qui peut étre chimique (concentration) ou physig{pgession) [13]. Les procédeés

membranaires permettent donc de concentrer, deégoui de fractionner une solution.

Iembrane

Particule qui passe

Compattiment
permeéat

S Compartiment
alimentation

Particule retenue

Figure (I-5) : représentation d’'une membrane sélective

En général, les constituants qui sont plestg que les pores de la membrane sont
capables de passer a travers la membrane sowet Bafhe pression appliquée tandis que les
substances et les molécules de taille plus impiertaont retenues par la membrane. La
technologie de la filtration sur membrane peut &ppliquée pour la séparation fluide / fluide
ou particules / fluide en vue de récupérer les @spévalorisables (eau, lactose, sels

minéraux... etcj14].

=,
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1-9-2) Procédés de filtration membranaires

Les procédés membranaires utilisent un gnadle pression hydrostatigue comme force
de transfert, ils sont qualifiés de procédés lmaemmbranaires ou mécano-membranaires. lls
sont au nombre de quatre : microfiltration (MF)trafiltration(UF), nanofiltration(NF), et
osmose inverse (Ol). Ces quatre procédés sontrenalé classées en fonction de la taille des

especes a sépaifab].

[-9-2-1) L’'osmose

L’'osmose est un phénomene de diffusion deeontés de solvant a travers une membrane
semi-perméable qui sépare deux solutions dontdesentrations en produits dissous sont
différentes. La différence de concentration prowwguoe différence de pression osmotique qui
engendre un déplacement du solvant a travers |labnaem®, le solvant passe de la solution la
moins concentrée vers la solution la plus concemiur équilibrer les concentrations. Cette

différence de concentration joue le réle de foredrive de transport.

[-9-2-2) L’'osmose inverse

L’'osmose est le transfert d’'un solvant &é¢ra une membrane sous I'effet d’'un gradient
de concentration. On considére un systeme a dempaxtiments séparés par une membrane
semi-sélective et contenant deux solutions de ctdrat@ns différentes, 'osmose se traduit
par un flux d’eau dirigé de la solution diluée vixssolution concentrée. Si on applique une
pression sur la solution concentrée, la quantgé@u'transférée par osmose va diminuer. Avec
une pression suffisamment forte le flux d’eau vanma&’annuler : cette pression est nommeée
la pression osmotiqud. Si on dépasse la valeur de la pression osmotauebserve un flux
d’eau dirigé en sens inverse du flux osmotiqueestcle phénomene de I'osmose inverse. La

figure (I-6), montre le lien entre 'osmose et hogse inverse.

membrane
semi-perméable |

L]
R sl T
« * .. . .' . . .
[ . Ll
concentrée diluée P=11 P>II
osmose équilibre osmose inverse

Figure (I-6) : Images représentatives de 'osmose et 'osmosesave
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[-9-2-3) La nanofiltration

La nanofiltration est un procédé de sépamateffectué sur une membrane semi-

perméable par I'application d’'une difference despien. Elle permet la séparation des

composants ayant une taille en solution voisinealle du nanométre d’ou son nom.

[-9-2-4) L'ultrafiltration
L'ultrafiltration est une filtration ou lkquide traverse une membrane semi-perméable

grace a une difféerence de pression. Les parti@nesolution ou en suspension de haut poids

moléculaire sont retenues tandis que I'eau et [@gécules de faible poids moléculaire passent

a travers la membrane. Elle utilise des membraoes & diameétre des pores est compris

entre 1 et 100 nm.

[-9-2-5) Microfiltration
C’est un procédé de seéparation solide-liquide ¥etseades membranes poreuses dont le

diametre des pores est compris entre 0,1 efirhOElle utilise une différence de pression

comme force motrice et permet la rétention desébest et des particules en suspensi@n.

tableau ci-dessous, résume les principales caistajées des différents procédés de

séparation membranaire et leurs applicat[@6$.

Microfiltration

Ultrafiltration

nanofiltration

Osmose inverse

Caractéristiques de la

membrane

Poreuse
Convection
10000 nm

100 a Convection 1 a 100 nm

Poreuse

Poreuse

Solubilisation / diffusion +

Convection 1 a 10 nm

Dense

Solubilisation/diffusion

Perméation de

Solvants et espécs

dissoutes

sSolvants, sels et petite

molécules

sSolvants, ions monovalents

petites molécules

Solvants

Rétention de :

Particules, colloides

Macromolécules,

colloides

Petites molécules (M > 30

g/mol) lons

Sels

Pression d’opération
usuelle et débit/bar a

travers la membrane

0,2 a 2 bar (3 a 30 psi)
150 & 1500 I/h./

2 a 10 bar (30 a 150
psi) 50 & 300 I/h.Am

7 a 40 bar (100 a 600 psi) 50

100 l/h.nf

A 30 a 80 bar (450 a 1200 psi) 102
60 I/h.nf

Applications

- Epuration bactérienne
du lait

- Fractionnement des
globules gras du lait

- Fractionnement de
protéines

- Traitement
d’émulsions huile/eau

Concentration de
protéines

Clarification et
stabilisation de modts,
jus, vins Fabrication dg

préformage liquide

Séparation et concentration

d’'antibiotiques
Fractionnement d’acides

aminés

Adoucissement d’eau potable

Concentration et

déminéralisation du lactosérum

Concentration de lactosérum, de
sang, de blanc d’ceuf, de séve
d’érable

Dé-alcoolisation des vins et de
biere

Dessalement des eaux

Colloides —agrégats de molécules ayant une talig,2la 0,002 um

Tableau (I-2) : Principales caractéristiques des différents¢uiés de séparation membranaire.
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I-9-3) Géométrie des membranes

Les appareils unitaires de séparation appete modules>>, Sur le marché, on trouve

guatre grands types de modules : tubulaires, TubuWdulti-canal, a fibres creuses, planes et

spiraux, mais en traitement des eaux 95%, deallatddons de MF ou UF sont réalisées en

<<fibre creuses >> et la méme proportion en modpigux en ce qui concerne la NF ou 'Ol

[17]. Le tableau ci-dessous, résume les principalest@&aisations de ces modulds].

Module Description Caractéristiques Matériau
- Le fluide a traiter peut circuler a lintérieuu @&
Membranes sous forme'extérieur des tubes _
_ , . _ _ _ , -Organique (rare
Tubulaire | de tubes jusqu’a 13 mimn- Peut traiter tous types de produits (fluides wes, Minéral
-Minéra
de diamétre) chargés), supporte 80 bars
- Codts d'installation relativement importants
_ ) - Peut traiter tous types de produits (fluides
Tubulaire | Barreau percé de _ ) .
_ , . | visqueux, charges), supporte 80 bars -Minéral
Multi-canal | plusieurs canaux (3 a 30) R _ _ _ _
- Codts d'installation relativement importants
- Difficultés possibles au nettoyage
- Réservé aux produits peu concentrés et| au _
_ Membranes planes _ -Organique
Spirale i _ traitement d'eau
roulées en spirale . o R _
- Capacité de filtration élevée avec un colt mandr
- Sensibilité au colmatadprétraitement nécessaire
- Systéme plus souple et plus modulable
- Visualisation du perméat produit par chaque
elément -Organique
Plans Membranes planes s s . o
- Trés bien adapte a certaines applications ne -Minéral (rare)
nécessitant pas de pression de fonctionnement trop
élevees
Membranes sous forme Canaux tres fins de l'ordre d'un cheveu- Fragile
Fibre T -Organique
de capillaire (tube de 1 5 Sensibilité au colmatage ganiq
creuse

2 mm de diamétre)

- Inapplicable hors traitement de I'eau

Tableau (I-)3: Différentes géométries membranaires et quelques-de leurs caractéristiques

Dans le cas des modules spiraux, mettant en aes/rmembranes, sont congcus de fagon a

faciliter le montage, le démontage et d’assurerairellation suffisante du liquide a traiter au
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niveau de la membrane pour limiter les phénomerespalarisation de concentration

(membranes de dessalement), ou de dépdéts de pest{mmembranes de clarification);
[-9-4) Caractéristiques des membranes

1-9-4-1) La perméabilité

La perméabilité (A) d'une membrane est une carestigue intrinséque de la membrane
qui dépend de sa structure. De fagon pratiquesda@abilité peut étre définie comme étant le
rapport entre le flux du perméat) &t la différence de pression transmembranairectiie
(APy) [19]:

A = 2 Relation(l.1)

La densité du flux du perméat (appelée aussi dagetion) est un débit de perméation
unitaire, c’est-a-dire, le rapport entre le délmtuwwnétrique de perméation gQet la surface

effective de la membrane (S) :

Relation(1.2)

Avec : Q, =

\Y
- dédit volumique

p:JFlux du permeat

[-9-4-2) Résistivité
La résistance hydraulique ;(Rd’'une membrane peut étre définie comme étant sa

résistance a I'’écoulement du fluide a travers aetenbrane. La résistance d’'une membrane

est I'inverse de sa perméabiljio] :

_SAP

_1_
Ro =% Q.

Relation(1.3)

|
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Chapitre II Techniques Expérimentales

Ce chapitre est consacré dans un premeier & la description des produits chimiques
utilisés dans cette étude et le protocole expétiabend’élaboration des supports
membranaires tubulaires. Dans un deuxiéme lie& @ekcription des Techniques physico-
chimiques de caractérisation des échantillons datpde vue définition, principe et

conditions d’analyses utilisées pour chacune delle

lI-1) Les produits chimiques utilisés

Les différents produits chimiques utiliggsir la préparation d’'une pate céramique sont
des composeés organiques appelés dans notre casiff\dyaniques’. La quantité d’ajout de
ces additifs au sein de la poudre d’argile destanéa fabrication de la pate céramique est trés
importante; si la quantité est trop faibles, lasptaté et la solidité de la pate sera insuffisante
mais, si elle est en excés la pate sera tropefleidla mise en forme du support ne peut

s’effectuerf1l]. Ces produits sont les suivants :

[I-1-a) L’'amidon (amidon de pomme de terre)

Il est de formule brute {8100s), hydraté de 8-10%, qui joue le rdle d’un liant&tn
agent de porosité. En effet, les liants organiquetda propriété d’assurer la tenue mécanique
des supports avant et méme lors du traitement theefrittage). De plus, il permet a la pate

de conserver un certain volume poreux lors duetnagnt thermique.

lI-1-b) Le Méthocel
C’est un dérivé cellulosique, utilisé compiastifiant. Il assure a la pate, une bonne

capacité de déformation et permet de limiter lgifit& des supports.

lI-1-c) L’Amijel
C’est un produit dérivé constitué d’amidpré gélifie. Il présente une meilleure
solubilité en milieu aqueux. Il est utilisé commélifignt, il limite I'agglomération des

particules et permet de conserver un mélange ptaadvant de viscosité modérée.

[I-2) Les Support membranaires poreux.

Les membranes céramiques ont généralement unduséruepmposite, composée au
moins de deux couches, un macroporeux qui congétgapport et une couche active mince.
L’élaboration d’'un support céramique, implique eremier lieu la préparation d'une pate
céramique qui exige l'utilisation d’additifs orggmies pour permettre la dispersion de la
poudre et I'ajustement du comportement rhéologideda pate. Ces additifs assurent une
résistance mécanique significative apres un séchdiger libre, avec un avantage principal

5
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de leur élimination par combustion pendant le eéragnt thermique (le frittage)Les
principales étapes de préparation d’'un supportnuéree présentant une structure tubulaire

sont résumeées sur I'organigramme de la figure )II-1

[ Mélange de oudre d’argile - additif organiqu ]
v

[ Malaxagt a se: ]

L,ajout dxun /_\
\ 4

solvant (eau) [

Malaxage en présence d'« ]

¥

[ Obtention d’'une patcéramiqu ]

v

[ Laisser | pateau repos / 24 ]

¥

[ Extrusion apres rep ]

v
[ Supports tubulaire ]

¥

[ Séchage + Frittay ]

Figure (lI-1): organigramme des principaux processus pour pagépard’un support

céramique tubulaire.

[I-2-1) Le solvant

L'eau, est le solvant le plus couramment utilisérpdes raisons de sécurité, mais sa
vitesse d’évaporation comparait a celle des stdvamnganiques est plus faible, d’ou le
désavantage s’accumule lors du séchage des piecesei@ plus long et nécessite plus
d’énergie.

lI-2-2) Le séchage
Le séchage des céramiques est généralement cemé@qiar la mesure de la perte de

masse en fonction du temps. En générale le séduagspond a I'élimination du solvant.

lI-2-3) Le Frittage

Le frittage est la derniere étape effectuée padlatboration d’'une piece céramique, |l
peut étre considéré comme le phénomene qui perenpasser d'une masse de poudres liées
entre elles par un solvant (eau), a une piece deinsehérente sous l'effet d’'un traitement
thermique tout en restant en dessous de la tenupémde fusion du constituant principale. Le

frittage est d’autant plus rapide que la granuloméles poudres est petif2], lorsque la

5
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température atteint un niveau suffisamment élegéplaints de contact entre les particules

individuelles fusionnent, les interfaces solidepeia's se transforment en solides -solides.
[1-3) Techniques physico-chimiques de caractérisatns

[I-3-1) Caractérisation par fluorescence X (FX)

La fluorescence X est une méthode nomrutds/e exploitée couramment en analyse
pour obtenir des renseignements qualitatifs ou tifagifs sur la composition élémentaire de
toutes sortes de mélanges. Le principe consiséelies et réduire en poudre, un échantillon
meélangé avec le tétraborate de lithium, puis forRdd200°C afin d’obtenir un verre
transparent homogene (perle boratée) qui seraadilpour I'analyse des éléments majeurs.
Cette derniére est irradié soit par un faisceauaglens X, soit par bombardement avec des
particules, généralement des électrons ayant aoffieent d’énergie, pour que les atomes
ainsi ionisés eémettent un rayonnement de fluorescégalement dans le domaine des rayons
X [3].

[I-3-1-1) Principes de base

Quand on irradie un matériau avec destquts ou qu'on le bombarde avec des
particules de grande énergie (entre 5 et 100 kaelWij-ci émet une fluorescence située dans
le domaine des rayons X (figure II-B)]. Le spectre de cette photoluminescence comporte
des radiations dont les longueurs d’ondes caiatithres des atomes de ce matériau, les
modes d’excitation pour provoquer ce qu'on nommedldarescence X des atomes sont
nombreux : photons ou particules (€lectrons rapigestons, rayonnememt..). Quelle que
soit la méthode choisie, le rayonnement produitdagnnéanmoins a des spectres faisant

apparaitre les mémes radiations de fluorescence X.

. 1 R achartillon o . B

Spectrométrie a dispersion — ———J Spectrométrie & dispersion
en énergie (ED-XRF) ~ en longueurs d'onde (WD-XRF)

T | =
I Vg
rayons X | rayons X
primaires T secondaires b

N

détecteur sensible
.\'a I'énergie des photons X Y,

collimateur e

cristal tournant

detecteur mobile ou detecteurs fixes )
. )

générateur
de rayons X

Figure (11-2) : Principe de base de la Fluorescence X.
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L’appareil utilisé pour I'analyse de nos échaatill par la Fluorescence X, est de de type S8
TIGER BRUKER (figure ci-dessous).

Figure (11-3) : appareil de fluorescence X de type S8 TIGER BRUKER

[I-3-2) Caractérisation par diffraction des rayonsx (DRX)

La diffraction des rayons X, est une méthode ensiglle utilisée pour identifier la nature
et la structure des produits cristallisés. Ellesia@plique qu'a des milieux cristallins (roches,
cristaux, minéraux, argiles...etc) présentant laatéristiques de I'état cristallin, c'est-a-dire
'arrangement périodique des atomes constitutifs plans réticulaires tridimensionnels. Les
atomes s'organisent donc en plans réticulaires @lusoins denses, qui sont désignés par

leurs coordonnées (h, k, I) dans un systeme deagpélans I'espace.

[I-3-2-1) Principe de la méthode de diffraction desayons x

Le principe de cette technique, consiséelairer une surface d’analyse par un faisceau
monochromatique de rayons X et récupérer le sidiffitbcté par les structures de chacune
des phases cristallines du matériau a analysechaidillon solide finement broyé est placé
sur un port échantillon adéquat, puis soumis aaistéau de rayons X pour étre diffractés par

les plans réticulaires des phases cristallinesptés.

Le faisceau de rayons X incident est offi@artiellement par le premier plan tandis que
le faisceau non réflechi “tombe” sur le deuxiemanppour étre a nouveau partiellement

réfléchi. Et ainsi de suite (figure 11-4).
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Ffaisceau
de rayonsx
incident ()

b

x& “Faisceau
\\ A=
N

) \%&&/’{% /Ma_?ériau a analyser
Plans — - u‘;

réticulaires kL

Figure (II-4) : réflexion des rayons X entre deux plants

Pour que les ondes diffusées par les difiisr plans soient en phase et que l'intensité
totale de I'onde diffusée soit importante, il faute la loi de Bragg soit vérifiée (Relation 11-1)
qui montre qu’il suffit de mesurer les angles dadgr 0) pour déterminer les dimensions et la

forme de la maille élémentaire du crid&il

n A =2dsing Relation (11-1)
Avec
d, 8, n et A correspondent a la distance entre deux plansalbogtaphiques (distance
inter-réticulairehkl), I'angle d’incidence, I'ordre de diffraction (ndmre entier) et longueur

d’onde des rayons X, respectivement.

L'interprétation des diffractogrammes aimditenus, a l'aide d’un diffractometre a
rayons X, est basée sur la comparaison des pasiéibtes intensités des pics observés aux
fichiers de référencd®DF-ICDD (Powder Diffraction File - International Centerrfo
Diffraction Data) dans le but d’identifier les pleas minéralogiques présentes. Et
eventuellement l'utilisation deRIR (Reference Intensity Ratio) inclus dans le logicie
HighScore. De Plus, le fichier PDF-ICDD permet I'estimation semi quarnita des phases

correspondantes détectées quand celle-ci est eseii possible.

Nos mesures ont été effectuées sur uradiimétre D8- Advanced, Beuker-Siemant de
type Philips P analytique (figure 11-5). Les rayadsncidents proviennent de I'émission, K
d’une anticathode du cuivre, de longueur d’ondel.54 A filtrée par un monochromateur en
graphite fonctionnant sous 45 kV — 40 mA.

=,
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Figure 11-5 : DRX de type PANALYTICAL XDR. X Pert PRO

II-4) Caractérisation par granulométrie laser

La granulométrie laser est une techniquie esure la taille des particules ou plus
exactement, la détermination de leurs rayons. fidtenet la mesure de tailles comprises entre
0,05 et 900 pum, ce qui est bien plus précis qu'evéechnique par tamis; elle convient donc
particulierement aux suspensions de tout type deneominérale ou non).

Cette technique est basée sur la théoria diéfraction de Fraunhofer qui est valable une
fois le diamétre des particules est supérieur @ ¢ois la longueur d’onde du faisceau
incident. La détection des ondes diffractées sedai moyen de trente deux photodiodes
maintenues sur le détecteur en arcs de cercle oritgees déterminant trente deux classes de
taille [6].

[1-3-1) appareillage et équipement utilisés
L'analyse des échantillons a été réalisée a I'dida granulométre a laser de type LA
950 (figure 11-6) qui est un kit composé des élétaemivants :

- Un analyseur, comprenant principalement un géndratke source laser, deux
possibilité d’analyses ‘voix humide et voix séch&)e facade de convergence de lumiere, 87
détecteurs (capteurs) et une carte électronigug¢edface.

- La voie liquide avec une gamme granulométrique d¥ Onicrons jusqu'a 3000
microns

- Lavoie séche avec une gamme granulométrique dmi@rbns jusqu’a 3000 microns

- Deux échantillonneurs (voie humide et voie seche)

E
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- Un logiciel de calcule de conception OPEXCEL

Figure (II-6): Granulométrie a laser de type LA 950.

[1-3-2) Méthodologie
Les statistiques de la distribution sont dgéles d’apres les résultats, en utilisant les dérivé
D [m,n] soient : D(v,0.1), D(v,0.5) et D(v,0.9) gsont des mesures standards de percentiles

de I'analyse avec .

D (v,0.5): est la taille des particules pour laquelle 50%l'dehantillon a une taille
inférieure et 50% de I'échantillon a une taille étipure. A cette taille et également connue
sous le nom de MMDMass Median Diameter).

D (v,0.1) :est la taille des particules pour laquelle 10%l'é@ehantillon se trouve en

dessous de cette dimension.

D (v,0.9) :est la taille des particules pour laquelle 90%!l'dehantillon se trouve en

dessous de cette dimension.

II-4) Caractérisation par microscopie électroniquea balayage

La microscopie électronique a balayage (MEBt une technique de microscopie
électroniquepermet d'obtenir des images haute résolution de la surface d’'un échantibon,
des échelles allant de celle de la loupe (etOtilisant le principe des interactions électrons

matiere

21
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lI-4-1) Principe générale de la méthode

Le pouvoir de résolution (capacité a distinguer digtsilles fins) de I'ceil humain avec un
microscope optique est limité par la longueur dede la lumiere visible (photons) ainsi que
par la qualité des lentilles grossissantes. Les plussants microscopes optiques peuvent
distinguer des détails de 0,1 a 0,2 um. Dans leleasnicroscopes €électroniques a balayage,
on n'utilise pas des photons, mais des électroost s longueurs d’'ondes associées sont
beaucoup plus faiblgZ].

Le principe du balayage consiste a expldaesurface de I'échantillon par lignes
successives et a transmettre le signal du déteatanrécran cathodique dont le balayage est
exactement synchronisé avec celui du faisceauentid.es microscopes a balayage utilisent
un faisceau tres fin qui balaie point par poirguaface de I'échantillon.

lI-4-2) Interactions du faisceau électronique avetéchantillon

Lorsque un faisceau d’électrons primaires vieapper la surface de I'échantillon, les
photons réémis sont remplacés par tout un speetgadicules ou rayonnements : électrons
secondaires, électrons rétrodiffusés, électronseAong rayons X. Ces différentes particules
ou rayonnements apportent différents types d’infdroms sur la matiére dont est constitué
I'échantillon.

En pénétrant dans I'échantillon, le fin pawced'électrons diffuse peu et constitue un
volume d'interaction (poire de diffusion) dont tarhe dépend principalement de la tension
d'accélération et du numéro atomique de I'échantilDans ce volume, les électrons et les
rayonnements électromagnétiques produits sont sésili pour former des images
micrographiques. Pour étre détectés, les particatetes rayonnements doivent pouvoir
atteindre la surface de I'échantillon.

faisceaw incident
d élecrons

surface de 'échantillon

élecirons Auger

électro ns rétrod Hfusés
rayons X caractérisiig ues
Continuum

de rayoms X

Fluorescence X

Figure (l1-6) : Poire de diffusion

Xl



Chapitre II Techniques Expérimentales

Le signal obtenu est ramifie par un photorplittateur, puis visualisé a I'écrdB]. Le
phénomene de visualisation observé a I'écran s@x@] par la croissance du nombre

d’électrons secondaires lorsque l'angle dinciderdes électrons sur la surface de
I'échantillon diminug9].

[I-4-3) appareillage
L’appareil utilisé est QUANTA 650.

Figure (11-7): Microscope électronique a balayage de type QUAN®DA 6

[I-6) Caractérisation par la résistance mécaniquelé flexion)

La flexion est la déformation d'un objet g@ traduit par une courbure. Dans le cas d'une
poutre, elle tend a rapprocher les deux extréniégéa poutre. Dans le cas d'une plaque, elle

tend a rapprocher deux points diamétralement ogpsmaés |'action.

L'essai de flexion d'une poutre est un esgaianique utilisé pour tester la résistance en

flexion. On utilise la flexion dite « trois points
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Nous éprouvettes ont été testées par un appareibdgue TLS Techlab systéme (figure 16)

Qo016 10:4Y

Figure (11-8) : appareil de résistance a la flexion a trois points

24
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Chapitre III Résultats et discussion

Ce chapitre consiste dans un premier Belglaboration d’'un support tubulaire a base
d'une argile Algérienne de couleur grise extraite gisement de la région d’Aomar de la
willaya de Bouira (nord d'Algérie), utilisée darsfhbrication de la brique rouge a la Zone
Industrielle de la Gare Aomar. Elle nous a étérmudirectement de ce gisement sous forme
des blocs (roches). En second lieu, a la dépositiome membrane a base de la méme argile

a l'intérieur de ces supports ainsi que des testsedmeéabilité feront I'objet de cette étude.

I1I-1) Broyage de l'argile
Avant toute manipulation, I'argile fourniéu gisement de la gare Aomar sous forme de
roches est broyée manuellement dans un mortier tanissée dans un tamis de 206

( (‘ argile @
are flofnar

o)

Broyage Tamisage

Figure (llI-1) : figure représentative des étapes d’obtention dhmelre de l'argile

d’Aomar brute

[1I-2) Caractérisation de I'argile brute par spectroscopie de fluorescence X

Dans le bute de déterminer la compositiamijue de la poudre d’argile brute obtenue
précédemment, cette derniere est soumise a ungsarnadr la spectroscopie de fluorescence
X par un spectroscope de type S8 TIGER BRUKER.ressltats obtenus pour cet analyse
sont donnés sur le tableau (llI-1).

Tableau (llI-1) : Composition chimique de la brute (%)

Les résultats obtenus montrent que cetideabrute est principalement composée de
silicate et d’alumine dont le rapport SI@I,03

[11-3) Traitement de I'argile brute

Dans l'objectif d’éliminer les gosses peutes ainsi que des matiéres organiques
présentent dans cette argile, nous avons procéui draitement en suivant les étapes ci-
dessous.
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Laisser a la décantation
| -

dans des éprouvettes

Figure (IlI-2) : Lavage de l'argile brute

a) Apres décantation, la suspension qui contientitessfparticules est versée dans des
cristallisoirs, puis séchée a une température d€ 8ans I'étuve pendant 2 a 3 jour jusqu’au
séchage total.

b) le solide obtenu aprés trois jours du séchaggt broyé, puis tamisé sur un
tamis de 10@m

c) pour éliminer les matiéres organiques présentemis da poudre obtenue aprés
tamisage, cette derniére est calcinée dans unafé&®0°C pendant 3 heures avec une montée

de température de 3°/min (figure IlI-3).

Température (°C)

3 heures

T o

3°/min

T A T T T T T

temps (min)

Figure (11I-3) : programme thermique suivi pour la calcinatior’'degile lavée

d) Apres calcination, un deuxiéme broyage a été eféesuivi par un tamisage sur un

tamis de 7qum.

E
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llI-4) Caractérisation par la FX de l'argile traité e et calcinée.
Le tableau (111-3), montre la compositidmroique obtenue de I'analyse par FX réalisée

sur les échantillons de cette argile brute (AB)adle de l'argile traitée et calcinée (ATC).

Tableau (I11-3) : Composition chimique de la I'argile brute (%) qoarée a celle traitée et

calcinée

D’aprés ces résultats obtenus apres I'éd@peaitement et de calcination a 500°C, cette
argile renferme toujours plus de la silice et dduimine avec une légére diminution de la
proportion de la calcite et de la silice ont étéeskié,

[1I-5) Caractérisation de I'argile brute par DRX

La Diffraction des rayons X permet d’idéet les différentes phases minéralogiques

par comparaison avec les données disponibles ddit®tature. Le tableau (llI-4) montre les

angles de diffraction et les distances réticulad@sjuelques phases minéralogigf2s

L’exploitation des spectres et l'identifizat des phases a été effectuée a l'aide du
logiciel X’pert High Score menu d'une base de dawnéfiches A.S.T.M), associée au
programme Search dont les phases minéralogiqueceafitmées par I'utilisation du tableau
(I11-4). Les diffractogrammes obtenus sont illustedir la figure (111-4).

Figure (llI-4): spectre de DRX de l'argile d’Aomar brute et cetbitée et calcinée

Il est trés important de signaler ici que fdases minéralogiqgues majoritaires sont celle
de la Montmorillonite et le Quartz. Cette obsemati confirme le caractere de
'aluminosilicate des argiles. De plus, le traiterhet la calcination de I'argile brute conduit a
I'élimination de quelques impuretés ceci est qomdéi par la diminution remarquable de leur
intensité des raies, avec les phases majoritaiced $oujours du quartz et de la

montmorillonite.
[1I-6) Elaboration des supports membranaires tubulare

[1I-6-1) Préparation de la pate

.
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Pour la préparation de la pate, l'argile la\s&hée, calcinée, broyée et de granulométries
citées sur le tableau ci-dessus, a été meélangée des proportions différentes d’additifs
organiques (Amijel, Méthocel, Amidon), qui régisskenfaconnage et la solidité des supports.

Des travaux de recherche, ont été réalisé ahut de déterminer la meilleur proportion
pour obtenir une pate adéquate possédant de mgilractéristiques de point de vue
porosité, résistance mécanique et de bonnes cépaist déformation pour I'extrusion. Ces
proportions sont généralement au voisinage desirgateprésentées ci-dessflis

- 84 % de l'argile.

- 4 % amijel (lubrifiants).

- 4 % méthocel (plastifiants).

- 8 % amidon (un agent de porosité et un liant).

Nous avons utilisé les mémes proportions sitéelessus pour la préparation de notre pate
a base d’argile Traitée et calcinée. Les calculgasis montrent les quantités utilisées pour la
préparation de 450g d’'une pate céramique.

Argile lavée et calcinée 4509 — 1009

m=378 g d’argile lavée et calcinée
m —— 84%

- Amijel : 450 —0 - -——» 100%
m=18 g d’Amijel
m > 4%

- Méthocel 4509 —— 5 100%

m = 18 g de Méthocel
m  ——_ 4%

m = 36 g d’amidon
m _ 8%

La pate céramique, a été réalisée en méland&&8d d’'une poudre d'argile dont le
diametre des grains est inférieur a gt (tableau IlI-5) avec les quantités d’additifs
organiques trouvées ci-dessus (mélange a sec pgehBaminutes (Figure III-6), suivi par

'ajout de petites quantités d’eau et un malaxade mnain, jusqu'a I'obtention d’'une pate

",
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malléable. Notons ici que la quantité d’eau mesetedgale a 210 ml, en suite ; la pate est

laissée au repos dans un sac en plastique fernd@me24 heures.

Mouillage Obtention

—»
aleau d’'une pate

Mélange de Malaxage a la
poudres argile + main
additifs organiques

La pate Obtenue

Figure (111-6) : Images représentatives des étapes de Préparatlarpdte destinée a

I'extrusion

[11-6-2) Extrusion de la pate

04/11/206 1244

Supports tubulaires de 1 m Supports tubutsirde longueur
a la sortie de I'extrudeuse @® cm séchés a l'ai libre

Figure (111-8) : Images des tubes a la sortie d’extrusion.

[11-7) Détermination de la meilleure température du frittage des supports élaborés

A fin de déterminer la meilleure températ du frittage des supports, nous avons
préparé des éprouvettes rectangulaires de longlgeds mm et d’épaisseur de 4 mm, a partir
de la quantité de la pate restée dans I'extrudexesederniéres sont séchées a l'air libre puis
frittées dans un four a différentes températumsns: a 900°C, a 1000°C, a 1100°C, et a

1200°C. La figure (111-9) montre le programme tinégue suivi[2] dans cette étape.

E
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|Température
Tfinale = 900, 1000, 1100 et 1200 C
1. . 3 heures
Tfinale- = 900°C----mmmmm e
1 2 heures
250C J
temps

Figure (I1I-9) : le programme thermique du frittage des éproegattctangulaires.

Les éprouvettes frittées a différentes teratures ont été observées a I'ceil nue. Ce
dernier, la longueur obtenue est de 40 mm d’épaisde 2mm, ceci est di au retrait des
éprouvettes apres séchage et frittage. De plutentgpérature de frittage a 1200 °C a été
éliminée a cause d’une fusion et un changemenbdiewr observés au niveau de I'éprouvette
calcinée a cette température, ces dernieres stée¢sasur la plaque du four.

Dans le but de déterminer la meilleure terajuge du frittage, les trois autres éprouvettes
frittées a 900, 1000 et 1100 ont été soumisestasirde résistance mécanique (résistance a la

flexion), ainsi que des tests de perméabilité @ui’pure ont été effectués.

[1I-7-1) Test de résistance a la flexion
Cette analyse a été réalisée a l'aide ajgphbreil citée dans le chapitre (Il). Les résultats

obtenus sont regroupés sur le tableau suivant :

Tableau (IlI-6): valeurs de résistance mécanique de différentesiepites

Il est bien clair que ces résultats obtemmentrent que I'éprouvette frittée a 900°C
posséde une faible résistance mécanique par tagmordeux autres frittées a 1000°C et a
1200°C, d’'ou ; cette température de frittage a&éminée.

[1I-7-2) Teste de perméabilité pour les supports
Pour le test de perméabilité, nous avoisquatre tubes extrudés et séchés a l'air libre

(tubes séchés précédemment). Deux ; ont été fatt#800°C et les deux autres a 1200°C
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suivant le programme thermique cité sur la figuhe9) [2]. Aprés frittage, ces tubes ont été
soumis a des tests de perméabilité a I'aide d’loigpde filtration a circuit fermé, comprenant
une cuve d’alimentation, une pompe a eaux, un cessgur servant a l'application de
différentes pressions ainsi que deux régulateupgeesion (figure IlI-11).

04723172016 10:59

Figure (1ll-11): Le pilote de filtration (le fil bleu est relié a wompresseur de pression)

[1I-7-2-1) Résultats du teste de perméabilité de qaport membranaire fritté a 1000°C,

Le support tubulaire fritté a 900°C, estodndr aux deux extrémités a l'aide d’'un téflon
dans le but d’éviter des fuites d’eau lors de sautation, la longueur mesurée entre la
distance teflon-teflon est de L= 12 cm et diametre intérieur du support utilisé est
D = 6,5 mm. Les résultats obtenus sont regroupétesuableaux ci-dessous sachant que le
flux du perméat est calculé pour chaque valeureafnps en utilisant la relation (I-2) du
premier chapitre, qui est analogue a ﬁitz ou
F : le flux du perméat
V : le volume récupéré apres chaque 10 min, iégate a 1ml
S : surface du support avec : Swrl2= 2*3,14*3,25*10%*12*10° = 2,45 * 10° m*

L : distance entre teflon-teflon

t : temps nécessaire pour récupérer 3 ml d’eawsabr@que 10 min

Pour une pression de 0 bar (tableau 111-7)  Pour une pression de 0.5 bar (tableau 111-8)

E
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Pour une pression de 1 bar_(tableau 111-9) Pour une pression de 1.5 bar (tableau IlI-10)

Tableaux (111-7, 111-8, 11I-9, 11I-10): résultats du teste de perméabilité de support
membranaire fritté & 1100°C
La figure (28), représente la variation du fluxfenction du temps de stabilisation Flux = f (t)

pour le support précédent

Figure (11I-12) : Représentation graphique de la variation du @monction du temps

appliqguée Flux =f (1)

Les résultats de la figure 1lI-12, montrente le flux du perméat diminue au cours du
temps puis, il se stabilise généralement entret2ZDanin. La perméabilité de support peut
étre calculée en utilisant I'équation (I-1). Defa# ; nous avons tracé les flux les plus stables

en fonction des pressions appliquées (figure I)-13

Figure (11I-13) : Représentation graphique de la variation du émxonction de la pression

appliquée Flux = f (P)
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[11-7-2-2) Résultats du test de perméabilité du suport membranaire fritté a 1100°C

Le méme test de permeéabilité dont les mémesédures que précédemment ont été
réalisées sur le support fritté a 1100°C. Notongue la longueur de ce support entre téflon-
téflon est L= 12 cm et de diamétre D = 7 mm, decquduit & une surface de 2,64 *36¢.
Les résultats de ce test sont regroupés sur leEsatabci-dessous.

Pour une pression de 0 bar (tableau I11-11) Pour une pression de 0.5 bar (tableau 111-12)

Pour une pression de 1 bar (tableau 111-13) Pour une pression de 1,5 bar (tableau 11I-14

Tableau (llI-11, 11-12, 11I-13, 11114): Résultats du teste de perméabilité de support naarabe
fritté a 1100°C

Figure (IlI-14) : Représentation graphique de la variation du doxonction du temps appliquée Flux = f (t)
Les résultats de la figure 111-14, a mordréssi que le flux du perméat diminue au cours
du temps puis, il se stabilise généralement eriret230 min. De méme, pour calculer la
perméabilité de ce support, 'équation (I-1) a d@iésée. Pour cela ; nous avons tracé les

flux les plus stables en fonction des pressi@mdiguées (figure I11-15)

Figure (l11-15) : Représentation graphique de la variation du éinxXonction de la pression appliquée
Flux =f (P)

%
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[11-8) Elaboration de la membrane
L’élaboration de la membrane, a été réalisda préparation d’'une barbotine composée
d’'un mélange constitué par un gel dalcool polylitnye et d’'une poudre fine d'argile

d’Aomar, qui est traitée comme précédemment eistsgrsur un tamis de dth

[11-8-1) Préparation de gel I'alcool polyvinylique (APV)

nous avons préparé le gel d’APV (alcoolypimlylique), par dissolution totale de ceci
dans une quantité d'eau distillée, les quantitésl'dicool polyvinylique et de I'eau
nécessaires pour obtenir un gel sont basées sgudesités déja utilisées dans des travaux de
recherche dans le domaine des argiles, qui affitrgea ces quantités sont de 12 g d’APV et

88g d’eau distillée (normes généralgy)

Dans notre étude nous avons préparé un §él\den utilisant 6 g d’APV dissoutes dans

44 ml d’eau distillée sous agitation et chauffadg®eC, jusqu’a I'obtention d’'un gel.

Mélange d’eau + alcool PV le gditenu

sous agitation a 50°C

Figure (11I-16) : Images représentatives de la préparation du gé?\d’A
[11-8-2) Préparation de La barbotine

De méme, les quantités utilisées pour la gmadn de la barbotine, sont basées sur des

quantités rencontrées déja dans la littératurenspide 30% du gel d’APV prépare, 65%
d’eau et 5% d’argil¢4]. De ce fait, nos quantités calculées sont : 15 gel d'APV, 32.5 g
d’eau distillée et 2,5 g d'argile (Argile d’Aomaavée, calcinée a 500°C et tamisée sur un
tamis de 4Qum) qui sont par la suite, mélangées dans un Beahes agitation magnétique

pendant 15 min (figure 33).

E
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[11-9) Dépbt de la membrane

La technique utilisée pour le dépbt de &amthrane, est appelée Slip-Casting (Engobage)
de telle sorte que le support est mis en positatioale et bouché a une extrémité. Le support
est rempli avec la barbotine préparée précédempeerdtant un temps bien déterminé appelé
(temps d’engobage) selon I'épaisseur dégbgePuis au bout d’un temps bien déterminé, ce
dernier est vidé, laissé au séchage a l'air Eor@osition verticale pendant 24 heures.
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Figure (111-18) : Images représentatives des tubes bouchés, rereghiartotine en position

verticale

[11-9-1) Détermination de la meilleure températuredu frittage de la membrane

Figure (111-19) : Images représentatives des petits tubes boucméglisele barbotine en
position verticale
Les membranes déposées, nous avons analgséfd@e des membranes obtenus apres
frittage a différentes températures par la micrpec@lectronique a balayage, les images
micrographiques ci-dessous, montrent les résuitatenus.

Figure (111-20) : Images micrographiques (MEB) des membranegéstt 700°C, a 650°C et
a900°C

5
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[11-9-1) Résultats du teste de perméabilité réaliséur la membrane fritté a 900°C

Le test de perméabilité de la membrangé&ia 900°C, a été realisé de la méme facon
gue les tests de perméabilités précédents, doltrigueur du support entre téflon-téflon est
de 12 cm et de diamétre D = 6.5 mm ce qui conduiheé surface de 2,44 * Tar’. Les
résultats de ce test sont regroupés sur les tabtealessous.

Pour une pression de 0 bar (tableau 111-15) Pour une pression de 1 bar (tableau IlI-16)

Pour une pression de 2 bar (tableau 111-17) Pour une pression de 3 bar (tableau 111-18)

Tableau (IlI-15, 11I-16, 11I-17, 11I-18): résultats du teste de perméabilité de la membrane
déposée a l'intérieur du support et frittée a @0°

Dans le but de déterminer le domaine d’apgilbn de cette membrane (Microfiltration,

Ultrafiltration ou Nanofiltration), Nous avons calé sa perméabilité par I'équation (I-1) en

tracant les flux les plus stables en fonction desgions appliquées (figure I11-21).

Figure (11I-21) : Représentation graphique de la variation du émxonction de la pression

appliguée Flux = f (P) pour la de la membranedeth 900°C.
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Par comparaison de cette valeur aux valeurs dorsuéele tableau (I-2) du chapitre I, on
constate que notre membrane élaborée a base deAcgile de la gare Aomar (willaya de

Bouira), est une membrane classée dans le dord&itteafiltration.

APPLICATION DE LA MEMBRANE ELABOREE AUX TRAITEMENTS  DES EAUX
USEES INDUSTRIELS
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Conclusion Générale

Conclusion générale

Au cours de ce travail, nous avons réussi a élalme supports tubulaires a
base d'une argile algérienne (I'argile d’Aomar) sainque I'élaboration d'une
membrane de filtration sur ces supports, cette iglernest démontrée qu’elle est
utilisable dans le domaine de l'ultrafiltration. pRis:

> Les analyses par DRX a mis en évidence legérdiites phases
minéralogiques présentent dans cette argile laiog que celle traitée.

> les tests de résistance mécanique et de pbilité ainsi que I'analyse par
MEB, sont des techniques qui nous a permet dets@leer les meilleur températures
de frittage quoi que ce soit; pour les supportbarkds et pour la membrane déposée a
I'intérieure. En effet,

* Le test de résistance mécanique a mogtré la résistance des supports
augmente avec l'augmentation de la températureittiage.

* De méme, la perméabilité a 'eau despsus €laborés augmente aussi avec
'augmentation de la température du frittage.

* La microscopie électronique a balayayd=B) a révélée que la morphologie
de la surface des membranes élaborées est plugbompour des températures plus
élevées dans notre cas elle est égale a 900°C.

L es Per spectives:

Puisque la membrane élaborée a base de laritenélgérienne est une membrane
d’'Ultrafiltration, on se propose de la tester dalas filtration des effluents
agroalimentaires (rétention des protéines dans delsitions aqueuses salines,

clarification et stabilisation des mo(ts)
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