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RESUME

Les huiles minérales usagées sont classées comme des déchets d’activités
économiques et dangereux. Leur élimination a toujours soulevé des problemes délicats, car
elles sont tres polluantes pour les milieux ou elles pourraient étre déversées et cette pollution
est trés difficile & résorber. Cette huile joue un réle significatif dans les equipements
électriques des transformateurs, et avec les problémes d’indisponibilit¢é de 1’appareil
transformateur due aux problémes de dégradation de I’huile isolante qui a un impact
d’incident financier trés important pour les exploitants des réseaux d’énergies electriques.
Et pour objectif de prévenir les pannes et d’optimiser la performance de ces équipements
¢lectriques d’importance stratégique, de nombreux procédés et méthodes de traitement et de
régénération ont été développés pour objectif de prolonger la durée de vie de fonctionnement

de I’huile isolante dans 1’équipement transformateur.

La régénération de I’huile du transformateur usagée permet de restaurer les propriétés de
I’huile, afin d’obtenir un produit présentant quasiment les mémes propriétés qu’une huile

neuve. Selon les exigences de la norme IEEE 637-1985 (R2007),

(1) nous avons présenté une méthode de régénération plus précise et plus fiable en couplant
un traitement physique (centrifugation et déshydratation) au traitement chimique (traitement
par sorption) ;

(2) une estimation du taux de vieillissement des fluides diélectriques neufs et régénérés apres

application d’un stresse électrique et thermique ;

(3) une technique moins nocive a été présentée pour I’élimination des acides carboxyliques
solubles dans I’huile isolante par le procédé de séparation membranaire; celle-Ci consiste a

utiliser une membrane hydrophile (RC) de type cellulose régénerée.

Mots clés : Transformateurs de puissance, huiles isolantes usagée, régénération.



ABSTRACT

Waste mineral oils are classified as wastes of economic activities and dangerous. Their
elimination has always raised delicate problems, because they are very polluting for the
environments where they could be discharged and this pollution is very difficult to be
reduced. This oil plays a significant role in the electric transformers, and with the problems
of unavailability of the transformer device due to the problems of degradation of the
insulating oil which has an impact of financial incident very important for the developers of
the networks of the electrical energy. For the objective to warn the breakdowns and to
optimize the performance of these electric équipements of strategic importance, numerous
processes and methods of treatment and regeneration were developed for the objective to

extend the expectancy life of functioning of the insulating oil in the transformer equipment.

The regeneration of the transformer waste oil allows to restore the oil properties, to obtain a
product presenting almost the same properties as the new oil. According to the requirements
of the standard IEEE 637-1985 (R2007),

(1) We have presented a more precise and more reliable regeneration method by coupling a
physical treatment (centrifugation and dehydration) with the chemical treatment (treatment
by sorption);

(2) An estimation of the ageing rate of the dielectric fluids new and regenerated after

application of an electric and thermal stresses;

(3) A least harmful technique was presented for the elimination of soluble carboxylic acids
in the insulating oil by the membrane separation process; this one consists in using an

hydrophilic membrane (RC) of the type regenerated cellulose.

Keywords: Power transformers, waste insulating oils, regeneration.
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Les transformateurs jouent un role important dans la transmission et la distribution
de I’énergie, ils constituent I’un des éléments les plus chers ; il est donc fondamental qu’ils
fonctionnent correctement durant de nombreuses années. Par ailleurs le facteur primordial
de leur fiabilité consiste en le bon état de leur systeme intérieur d’isolement. L’isolement
comprend, d’une part, une partie solide (cellulose), d’autre part — liquide (huile). Le liquide
isolant joue un role d’agent de refroidisseur qui dissipe la chaleur générée par 1’enroulement
du transformateur et protége 1’isolement en cellulose. Tout au long de leur utilisation, les
huiles isolantes peuvent étre soumises a plusieurs contraintes : électrique, thermique,
chimique etc., et en fonction du temps leurs propriétés peuvent progressivement se
détériorer. Cette dégradation est causée essentiellement par la présence d’oxygene et
d’humidité, I’augmentation de la température et I’effet du champ électrique et des
inhomogénéités locales (gaz, humidité, particules), et qui peuvent étre le siege de micro-

décharges qui décomposent 1’huile en générant des gaz [1, 2].

Naturellement, 1I’oxygéne entraine 1’oxydation de 1’huile qui résulte la formation de toute
sorte de substances indésirables, telles que les acides et les oxydes, aussi bien que les
hydrocarbures volatiles. Lorsque I’huile est saturée; les impuretés dissoutes ne peuvent pas
se dissoudre davantage dans cette huile et se déposent sur le papier imprégné d’huile et sur
I’enroulement du transformateur. Le changement de ce liquide est alors obligatoire. Le
remplacement de 1’huile implique des différentes dépenses, a partir de I’achat de la nouvelle
huile jusqu’au probléme de transportation et d’¢élimination de la vieille huile. Il faut aussi
considérer les problémes d’environnement: 1’huile de transformateur usée contient des
substances dangereuses pour ’environnement et demande une méthode d’élimination
spéciale. A part ¢a, les ressources pétroliéres naturelles ne sont pas illimitées et il est logique

de les conserver le plus longtemps possible.

L’étude que nous avons effectuée s’inscrit dans le cadre géneéral des travaux de recherches
entamées sur les huiles par 1’équipe du Laboratoire de Recherche de Génie Chimique,
Université Saad Dahlab Blida, en collaboration avec le laboratoire des huiles diélectrique de
I’entreprise de maintenance électrique de Blida (MEI), filiale du Groupe SONELGAZ. Elle

s’articule autour de plusieurs points distincts ; d’une part, une caractérisation des dépots
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boues formées et cumulées dans le transformateur, c'est-a-dire connaitre leurs morphologies,
leurs composition et leurs comportements thermiques, 1’origine et les conséquences de
formation dans le liquide isolant ; un procédé de régénération plus fiable et performant ayant
pour objectif la restauration des propriétés d’une huile neuve a été optimisé, en présentant
un complément de résultats de caractérisation basée sur des techniques d’essais de
vieillissement électriques et thermiques, des analyses physico-chimiques dans le but
d’identifier les changements causés par les différents vieillissements des liquides isolants
neuves et régénéres, les résultats d’essais contribuent a enrichir la base de données existant

dans la littérature et a vérifier la reproductibilité des résultats.

Nos travaux de recherche consistent a caractériser les propriétés diélectriques et physico-
chimiques de I’huile minérale neuve APAR INDUSTRIES LTD et huile régénérée a échelle
laboratoire MEI Filiale SONELGAZ, quand elles sont soumises a un vieillissement

électrique et thermique.

Nous nous intéressons aussi a I’étude d une séparation par une membrane qui a été appliquée
pour assurer la valorisation et la dépollution d’huile isolante chargée en acide carboxylique
d’un transformateur en exploitation. Nous €tudions la rétention des acides carboxylique par
microfiltration qui présentent la particularité d'étre des especes de charges négatives, dont
les formes sont interdépendantes a travers le degré de vieillissement de I’huile, cette étude
examine aussi la sélectivité d'une membrane commerciale de microfiltration, de type

cellulose régénérée (RC) membrane.

Le présent manuscrit est scindé en six parties. Les deux premiéres collectent les éléments
bibliographiques nécessaires et permettent de cerner les connaissances actuelles se
rapportant au sujet traité. Les quatre dernieres présentent les essais pratiques faits et les

résultats obtenus avec discussions et interprétations.
Cette thése comporte six chapitres :

Le premier chapitre est consacré a une recherche bibliographique sur 1’utilisation des huiles
minérales dans 1’isolation des transformateurs. Nous donnons les différents liquides utilisés
dans I’isolation des transformateurs, ainsi nous présentons les différentes propriétés de

I’huile et les mesures permettant la surveillance des transformateurs en service.
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Le deuxieme chapitre est consacré a la présentation des procédés de régénération des liquides

isolants conformément aux normes et a I’échelle industrielle.

Dans le troisieme chapitre, nous présentons la liste des mateériels et méthodes utilisés dans
la caractérisation des différents échantillons d’huile usagée et neuve utilisées dans cette
étude. Notons que les méthodes utilisées dans cette thése proviennent toutes des normes
ASTM et CEI.

Le quatrieme chapitre, porte sur I’étude d’une méethode de régenération plus preécise et fiable
que celles existantes conformément aux lignes directives pour I’exploitation et la
maintenance des transformateurs. Le procédé de régénération permet d’éliminer les acides,
la boue et les autres composés indésirables responsables de la dégradation du fluide
lubrifiant, ce procédé de régénération propose le couplage du traitement physique
(centrifugation et déshydratation) au traitement chimique (traitement par sorption).Plusieurs
formules d’utilisation de différents adsorbants sont utilisées sous forme unique, binaire,

tertiaire et quaternaire.

Le cinquieme chapitre, présent une étude comparative pour étudier le comportement d’huile
isolante neuve et régénérée sous 1’effet d’un stress électrique. Dans le but d’estimer le taux
de vieillissement des fluides diélectriques apres application successive et en continue de
mille (1000) tensions de claquages conformément au descriptif de la norme CEI 60156.
Ainsi qu’une étude comparative du taux de dégradation fin d’un stress thermique pour les
deux liquides isolants neufs et régénérés conformément au descriptif de la norme
CEI 61125 C.

Dans le sixiéme chapitre, nous présentons un procédé de traitement et purification d’huile
isolante, ayant pour objectif 1’élimination des acides carboxyliques solubles dans 1’huile
isolante par procédé de séparation membranaire, qui a été appliquée pour assurer la
valorisation et la dépollution d’huile isolante chargée en acide carboxylique d’un

transformateur en exploitation.

Finalement, les conclusions générales des études réalisées et des recommandations pour des

études futures sont présentées.
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1. PRESENTATION GENERALE DES TRANSFORMATEURS

1.1 Introduction

Les équipements transformateurs sont I'un des éléments vitaux et colteux de l'industrie
de I'énergie électrique[3]. Jouant toujours un rdle essentiel dans le transport et la distribution
d’électricité en ajustant le niveau de tension requis sur le réseau électrique (Figure 1.1).Leurs
fonctions sont essentielles dans la transmission et la distribution de 1’énergie, ce qui leur a
permis d'avoir une attention des ingénieurs et des chercheurs. En raison de la consommation
d'énergie croissante et importante ces dernieres années, 1’objectif reste de satisfaire les

exigences des utilisateurs.

Figure 1. 1: Exemple d’un réseau électrique.
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Les isolations sont principalement composées de matériaux cellulosiques mixtes et
d'huile, car la durée de vie d’un transformateur peut étre évaluée par I'état des caractéristiques

physico-chimiques, électriques et mécaniques de son systéeme d'isolation [4].

1.2 Principales parties d’un transformateur

Un transformateur est un appareil statique a induction électromagnétique, a deux
enroulements ou plus, destiné a transformer un systeme de tension(s) et de courants(s)
alternatifs, en un systéeme de tension(s) et courant(s) de valeurs différentes, mais de méme
fréquence et de méme forme, en vue de transférer une puissance électrique [5]. Un
transformateur de puissance se compose essentiellement d'un circuit magnétique et d'un

circuit électrique (Figure 1.2).

Conservateur \\ % N~
d’huile L
By F g
o T

Radiateur et
ventilateur

Bobinages et
noyau

Figure 1. 2 : Vue d'un transformateur de puissance.

1.2.1 La partie active

Elle représente le circuit magnétique et les enroulements, dont la fonction est de
constituer un chemin pour le flux magnétique qui lie les enroulements primaires et

secondaires.

1.2.2 Le systéme de refroidissement

Des pertes sous la forme de chaleur sont générées dans le noyau magnétique et les
enroulements. Cette chaleur peut endommager I’isolant solide tel que le papier, réduisant
par consequent, la durée de vie utile du transformateur. Un systeme de refroidissement est
nécessaire dans 1’équipement transformateur de puissance.il est composé d’un fluide isolant
caloporteur. Le fluide, I’huile minérale dans la plupart des cas et qui assure le refroidissement

en extrayant de la chaleur a I’intérieur du transformateur pour la dissiper vers 1’extérieur vue
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d’étre évacuée par des radiateurs. Le controle de la température interne des transformateurs
est essentiel, des appareils et des accessoires supplémentaires sont additionnés aux

transformateurs pour veiller au bon fonctionnement de I’équipement.

1.2.3 Le systeme d’isolation

Le systeme d’isolation du transformateur est constitu¢ du complexe papier/huile, y
compris du carton, qui isole électriqguement les parties actives du transformateur, la cuve est
remplie de fluide isolant, qui imprégne le papier. Les enroulements et le noyau baignent
complétement dans le fluide. Les fils de cuivre sont aussi revétus d’un vernis appelé émail.
Ce dernier fonctionne comme un vernis isolant, mais son efficacité est inférieure a
I’ensemble du complexe papier-huile. 1l prévient aussi 1’oxydation du cuivre et prévient
I’action catalytique du cuivre dans la dégradation de I’huile. La CEIl (Commission
électrotechnique internationale) classe les transformateurs de puissance a isolation dans
I’huile en trois catégories [6]:

= Les transformateurs de distribution ayant une puissance maximale égale a

2500 KVA.
= Les transformateurs de moyenne puissance, dont la puissance supérieure a2500
KVA et au maximum égale a 100 MVA.

= Les transformateurs de puissance sont les transformateurs dont la puissance est

supérieure a 100 MVA.

1.3 Matériaux isolants pour transformateur de puissance

Les transformateurs de puissance sont utilisés pour augmenter ou diminuer la tension
et font partie intégrante de tout réseau de distribution d’énergie efficace. Un transformateur
typique incorpore des bobines de fil conducteur enroulées autour d'un noyau et recouvertes
d'unisolant a base de papier. Les huiles de transformateur qui remplissent ces deux fonctions
isolation et refroidissement sont essentielles au fonctionnement de ces unités: isolation
électrique et dissipation thermique [7]. Cependant, on enregistre des codts importants par
I’exploitant ou le fournisseur d’électricité, dans les cas extrémes, une explosion peut
menacer les travailleurs de blessures graves ou mortelles en plus des impacts négatifs
environnementaux importants.

La duree de vie / vieillissement du transformateur est principalement liée a la dégradation

de I’isolation, due principalement a la contrainte thermique du papier isolant [8], ainsi que
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la décomposition électrochimique du papier. Les sous-produits générés dans les liquides

isolants sont I'eau et d'autres substances de caractére polarisable et ionisable [7].

1.3.1 Isolation liquide

Depuis longtemps, le pétrole a base d’huile minérale a été utilis¢ comme liquide
d'isolation dans les équipements électriques transformateurs de puissance [10]. Les huiles
isolantes sont utilisées en électrotechnique comme imprégnant d’isolation cellulosique ou
comme produits de remplissage de matériels électriques tres divers : transformateurs (de
puissance, de distribution, de traction, de four, de mesure ---), réactances, condensateurs,
cables, traversées, disjoncteurs, changeurs de prise, etc.... Les volumes d’huiles employés
varient de quelques litres pour les condensateurs, a plusieurs dizaines de milliers de litres
pour les transformateurs de puissance. Un fluide isolant approprié pour les transformateurs
de puissance doit présenter de bonnes propriétés diélectriques et de transfert de chaleur, une
faible viscosité, une bonne stabilité contre I’oxydation et la dégradation thermique, un faible
codt, une grande disponibilité et une longue durée de vie. L’huile minérale, qui remplit les
conditions ci-dessus, est le principal fluide diélectrique pour les transformateurs de
puissance, utilis¢ en milliards de litres. Les huiles minérales se dégrade a 1’effet du
vieillissement thermique ; électrique ..... Ces processus dépendent des conditions de
fonctionnement des transformateurs tels que la température, concentration d’oxygeéne et
I’humidité. Toutefois, la maintenance des huiles et I'utilisation de déshydratants et/ou

filtreurs pour éliminer I’humidité et les boues augmentent la durée de vie de celles-Ci.

1.3.1.1 Fonctions principales des huiles isolantes

Les fonctions essentielles des liquides isolants sont pour maintenir et garder le bon
fonctionnement des composants du transformateur au cours de sa vie utile. Le transformateur
a des pertes d’énergie sous forme de chaleur. Cette derniere produit une augmentation de la
température interne du transformateur. Les hautes températures endommagent les
constituants les plus importants de I’équipement électrique tel que le papier Kraft d’ou la
durée de vie du transformateur s’en trouve diminuée. Pour cette raison, le fluide isolant joue
une fonction importante de caloporteur, afin d’éliminer 1’excés de chaleur produite a
I’intérieur du noyau et des enroulements en 1’évacuant en dehors du transformateur|8].Le
liquide isolant pénétre dans les pores du papier et les remplit ; ainsi 1’efficacité d’isolement
du papier cellulosique est augmenté ; c’est la deuxieéme fonction principale afin d’assurer

I’isolement des enroulements. Ainsi le papier et le fluide isolant forment le complexe isolant
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pour les enroulements. Les différents types de fluides isolants utilisés dans les huiles
minérales transformateurs sont : les huiles minérales, les huiles de silicone, les huiles a base

d’esters synthétiques et d’esters naturels.

1.3.1.2 Huiles Minérales

L’huile minérale est le principal fluide diélectrique pour les transformateurs de
puissance et la plus utilisée, a cause de son faible colt, et de ses bonnes propriétés
diélectriques[9],une faible tolérance a I’humidité. Elle provient de sources non renouvelables
et moins inflammable que certains autres fluides. Obtenue a partir du raffinage du pétrole
brut de diverses origines. Les processus de raffinage incluent le traitement par l'acide,

l'extraction par solvants, I’hydrotraitement, ou la combinaison de ces méthodes (Figure 1.3).

Pétrole brut Processus de raffinage Type d’huiles

| Hydrocraquage H P ique
Extraction l Aroacm' ue ‘

|utidrogenération f— |ubisataaiessel

Figure 1. 3 : Processus de raffinage des huiles brutes.

, Paraffinique

' Naphténique

Les huiles minérales sont des mélanges tres complexes, elles peuvent comporter plus de
3000 hydrocarbures différents [10]. Ces molécules comportent essentiellement du carbone
et de I’hydrogeéne. Elles sont divisées en trois groupes comme le montre la Figurel.4 : des
composés naphténiques, paraffiniques et aromatiques. La proportion de ces composés dans
I’huile varie suivant le type d’huile. D’autres constituants peuvent étre présents dans 1’huile,
a savoir des petites quantités de sulfures (0.1 a 7 % en masse), d’azote (0.001 a 2 %) et des
traces d’oxygene (400 a 600 ppm en masse). Avec une masse moléculaire moyenne située

entre 250 et 300 [11].

= P 0 (0 2 OO, . (AP . © ] O
Paraffines (ou alcanes) Naphtenes (ou cyclanes)
C,Hzae2 non condensés
C.H,
Aromatiques Naphtenes condensés
CH,

Figure 1. 4 : Principaux constituants de I’huile minérale issue du pétrole brut.



CHAPITRE 1 : Présentation générale des transformateurs 25

Les huiles commerciales sont nommeées en fonction du contenu de leurs composants. La
présence d’alcénes dans les huiles est nuisible, car ces derniers accélérent la dégradation des
huiles. Pour cette raison, I’extraction des alcénes est assurée au méme titre que le soufre en
raison de son effet corrosif. Des additifs antioxydants ou des inhibiteurs peuvent étre rajoutés
dans I’huile minérale pour ralentir le processus d’oxydation. Les huiles contenant au moins
800 ppm de DBPC « Di-tertiary-butyl-para-cresol » sont appelées huiles inhibées, et si
I’huile n’en contient pas, elle est appelée huile non inhibée. Le DBPC capture les radicaux

libres présents dans 1’huile.

v’ structure paraffinique (CP): la formule générale de ce groupe est CnHans+2 et
les molécules sont aussi connues sous le nom d’hydrocarbures saturés en
chaine droite ou alcanes, et qui peuvent étre linéaires (n-alcanes) ou ramifiés
(iso-alcanes). les n-alcanes sont connus sous le nom de paraffines ou cires, et
ont de mauvaises propriétés d’écoulement aux basses températures.

v’ Structure naphténique (CN): la formule de ce groupe est cnh2n et les molécules
sont également connues sous le nom d’hydrocarbures saturés cycliques ou
cycloalcanes en chaines carbonées fermées. les cycloalcanes présentent de
meilleures propriétés aux basses températures et un meilleur pouvoir solvant que
les n-alcanes.

v’ Structure aromatique (CA): la formule générale de ce groupe qui est
totalement différent des deux précédents est cnHan-6 €t les molécules sont des
composés cycliques et sont aussi appelées hydrocarbures insaturés. ces
molécules peuvent étre mono aromatiques ou poly-aromatiques (dont certaines
sont considérées comme cancérigenes). elles jouent un role trés important dans
les propriétés de I’huile en leur permettant d’avoir une bonne tenue a 1’oxydation
(production de phénols qui détruisent les radicaux), et permettent aussi a 1’huile
d’avoir de bonnes propriétés de gassing (forte capacité d’absorption des gaz).

v" Les hétéroatomes : toutes les huiles contiennent un faible nombre de molécules
d’hydrocarbures qui, dans leurs structures, présentent un autre élément comme
le soufre, I’azote et 1’oxygeéne. ces atomes sont fixes sur les structures

aromatiques.
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+ L’azote : la teneur en composés azotés dans les pétroles est en général faible, elle
varie de 0,01% a’ 0,9% en masse (berger). les molécules contenant de I’azote peuvent
présenter des propriétés basiques. c’est le cas des quinoléines ou pyridines. d’autres
molécules sont plut6t acides (carbazoles ou pyrroles). la teneur en azote des huiles
isolantes est relativement faible mais elle a une forte influence sur leurs
caractéristiques :

= Certaines des molécules contenant de 1’azote sont porteuses de charges dans
un champ électrique.

= Certaines agissent comme agents initiateurs ou catalyseurs du processus
d’oxydation.

= Elles peuvent également agir comme agent passivant du cuivre ou d’autres

métaux.

+ Le soufre : les composés soufrés sont présents dans tous les bruts, leur pourcentage
varie de moins de 0,1% a 7 % en masse. ils ont une importance considérable dans les
propriétés du pétrole et déterminent la qualité du traitement du brut lors du raffinage.
les molécules contenant du soufre dans les huiles minérales ont en général une
structure aromatique. certains types de molécules contenant du soufre peuvent agir
comme inhibiteurs destructeurs de peroxydes au cours du processus d’oxydation,
mais elles peuvent aussi provoguer la corrosion du cuivre. plus elles sont efficaces
en tant qu’inhibiteurs, plus elles sont réactives en terme de corrosion du cuivre. de
récentes pannes de transformateurs se sont produites a cause de la corrosion de
I’huile et du cuivre accompagnées de dépdts de sulfure de cuivre (cuss) sur les
bobinages. ces dépdts ont été observés a I’extérieur de 1’isolant des enroulements,
mais aussi a I’intérieur de la premiere feuille de papier de guipage, en contact avec
le conducteur. les dépdts semblent avoir une forte adhérence avec le matériau
cellulosique car il n’est pas facile de les enlever du papier. le cuzs étant un bon
conducteur, les couches de dépdts peuvent créer des lignes de connexion pour le

courant dans le matériau isolant ou le long de sa surface.

+ L’oxygene : lorsque les huiles isolantes sont neuves, la teneur en oxygeéne lie a des
hydrocarbures sous la forme d’hétéro molécule est faible. la teneur n’excede pas
0,02% en masse. lors du vieillissement des huiles, le phénoméne d’oxydation produit

des molécules contenant de I’oxygene (acides, cétones, phénols...). I’eau, qui est
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aussi produite pendant 1’oxydation, joue un role destructeur dans les huiles et peut

également détériorer le papier isolant avec une extréme rapidité.

1.3.1.3 Mécanisme de 1’oxydation

L’oxydation des hydrocarbures en phase liquide est un mécanisme radicalaire en
chaine conduisant a des radicaux libres [12]. Ceux-ci sont des espéces extrémement
réactives, a durée de vie trés courte, qui proviennent initialement de la coupure homolytique
d’une liaison carbone-hydrogéne covalente et sont désignes par R". Ils propagent 1’oxydation
par un processus de réaction en chaine. Durant sa courte vie, un radical libre provoque
I’oxydation d’autant de molécules d’huile qu’il effectue de cycles avant de se désactiver. Les
produits primaires de la réaction en chaine sont les hydro-peroxydes (ROOH) et le peroxyde
d’hydrogéne (H202). La décomposition spontanée de ces produits, éminemment instables et
réactifs, induit a la formation de nouvelles chaines d’oxydation. Cette derniére peut étre
interrompue par la recombinaison de deux radicaux libres donnant naissance a une molécule
neutre. D’une maniére trés simplifiée, on peut schématiser les différentes phases de
I’oxydation non catalysée d’un hydrocarbure a des températures n’excédant pas 120 °C en
continu comme presenté ci-dessous (mais, il faut savoir que les mécanismes mis en jeu lors

de I’oxydation sont trés complexes) [13].

» Amorcage

Ou période d’induction durant laquelle se forment les premiers radicaux libres, selon
un processus tres lent, nécessitant une énergie d’activation importante d’origine de la
chaleur, de la lumiére UV ou d'effort de cisaillement mécanique des molécules
d'hydrocarbures|[14].

RR —— R-R

> Propagation de la réaction en chaine
La premiére étape de 1’énergie de propagation : trés rapide et irréversible ayant
besoin d’une trés faible énergie d’activation conduit a la formation d’un radical peroxyle

ROO15].

R"+0, —— ROO’

ROO"+ RH —— ROOH + R’
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La deuxiéme étape de propagation est la combinaison du radical peroxyle avec une
molécule d’hydrocarbures pour donner un hydro peroxyde ROOH et un autre radical

alkyle R avec une vitesse plus ou moins rapide selon la nature de I’hydrocarbure.

+«+ Branchement des chaines
= Formation des radicaux : au cours de cette étape 1’hydroperoxyde ROOH,
élément initiateur, subit une scission de la liaison O-O avec formation de deux
radicaux libres, un radical alcoxyle primaire RO" et un radical hydroxyle HO",
qui réagissent a leur tour avec des hydrocarbures pour former en premier un

alcool ROH et en second de I’eau, avec formation de deux radicaux R’[16].

ROOH —— RO + HO
RO"+RH —— ROH + R’

HO +RH ——  HO+R’

» Formation d'un aldéhyde ou d’une cétone : ces radicaux R" induisent de
nouvelles réactions en chaine qui ont pour effet d’accélérer encore 1’oxydation,

d’ou le caractére auto-catalytique de 1’oxydation [17].
RRHCO® —— RCOH + R”
RR'R'CO0 —— RRCO+ R”™

« Terminaison de la réaction radicalaire en chaine
R +R ——— R-R
R+ ROO" —— ROOR

2ROO’ — ROOR + 02

1.3.1.4 D’autres familles d’huile isolante

% Huiles de silicone
Les huiles silicones ont été utilisées pour la premiére fois dans les transformateurs
durant les années 1970. L’huile silicone est composée de monomeres de siloxane
qui forment des chaines de polyméres. La principale caractéristique des huiles
silicone est sa bonne stabilité chimique et surtout thermique. L’huile silicone a un

point d’éclair trés élevé, soit d’environ 300 °C, en comparaison aux huiles
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minérales qui est d’environ 150 °C. Pour cette raison, les risques d’incendie et
d’explosion sont diminués par rapport a I’huile minérale. Elle peut alors étre utilisée
de fagon plus sécuritaire a proximité des zones habitées et a I’intérieur de batiments.
La viscosité de cette huile est faible a basse température et elle peut donc étre
utilisée dans les régions ou les climats sont plus froids. Toutefois, les inconvénients
de I’huile silicone sont : des propriétés diélectriques inférieures a celles des huiles
minérales, leur codt trés élevé, la non-biodégradabilité et leur taux d’expansion
supérieur a celui des huiles minérales.

Fluides a base d’esters

Les esters sont utilises comme fluides isolants depuis au moins 25 ans. que ce soit
dans les transformateurs de distribution [18]et les transformateurs de moyenne
puissance, 420 KV et 450 KV [19], et pour des applications spéciales comme les
transformateurs de traction. les transformateurs de puissance de tailles moyennes
remplis d’esters naturels ont montré une meilleure performance que ceux opérés
avec de I’huile minérale[19]. La haute concentration d’eau dans les fluides
d’isolation est nocive pour le fonctionnement du transformateur. De grandes
quantités d’humidité augmentent la conductivité¢ du fluide ainsi que la probabilité
de formation de bulles qui détériorent la performance diélectrique. de plus, en
doublant la quantité¢ d’eau dans la cellulose, cela accélére le vieillissement d’un
facteur de dix [20]. Cependant, la limite de saturation en humidité élevée des esters
permet de dissoudre une quantité plus élevée d’eau par rapport aux huiles minérales.
ceci réduit le risque de présence dangereuse d’émulsions, d’eau libre dans le fluide
et de formation de bulles [21].

Les hydrocarbures halogénés ou PCB

A partir de 1930, des produits chlorés (halogénés) ont remplacé les huiles minérales
pour le remplissage des transformateurs. Ces produits présentent 1’avantage de ne
pas donner de gaz inflammables ou explosifs sous 1’effet de la température, des
décharges partielles ou lors d’un claquage électrique. Le principe revient alors a
remplacer une partie des atomes d’hydrogeéne de la molécule par des atomes de
chlore, qui sous ionisation ou arc électrique ; forment des molécules HCI au lieu de
I’hydrogene gazeux. Les polychlorobiphényls (PCB), encore connus sous le nom
d’ASKARELS (en grec : résistant au feu), ont été les plus largement utilisés jusqu’a
ce que leur usage soit limité puis interdit en 1985 a cause de leur persistance dans

I’environnement et de leur toxicité (notamment dégagement de dioxines quand ils
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brilent). Dans 1’union européenne, les derniers appareils contenants des traces de
PCB ont été détruits avant 2010. En Algérie, leur utilisation a été interdite par
circulaire interministériel du 04/12/1985 suivi du décret ne 87-182 du 18/08/1987
relatif aux PCB[22].

1.3.2 Isolants solides

1.3.2.1 Papier et carton

Sont deux matériaux isolants possédant des caractéristiques diélectriques excellentes.
L’imprégnation par un isolant liquide, essentiellement I’huile minérale leur confere une
rigidité diélectrique remarquable. Le papier Kraft est I’'un des papiers les plus utilisés dans
I’industrie électrique. Ces isolants solides sont constitués de fibres de celluloses (chaines de
glucose extraites de la pulpe de bois ou de fibres de coton). Les celluloses sont formeées de
longues chaines comprenant environ 1200 anneaux de glucose reliés par des ponts

d’oxygéne (figure 1.5).

CH,OH CH,OH

H OH H OH

Figure 1. 5 : Motif élémentaire d’une cellulose.

De par leur densité, la longueur et la diversité des fibres de cellulose qui les constituent,
ces matériaux possédent des caractéristiques mécaniques et électriques particuliéres. A part
la cellulose qui constitue 90 % du papier, d’autres es constituants peuvent exister. On note 6
a7 % de lignine, 3 a 4 % d’hémicellulose (typiquement du pentasone) et des traces de cations
métalliques [23].

La cellulose est un polysaccharide linéaire de la série des — D-glucanes. Elle se
présente sous forme de longues chaines (100 nm environ) obtenues par enchainement
linéaire de motifs anhydroglucose unis par des liaisons glycosidiques B-1-4. La cellulose
peut étre caractérisée par son degré de polymérisation moyen qui est le nombre moyen de

motifs glucose par chaine de cellulose.
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Les hémicelluloses sont des hétéro poly saccharides contenant des monosaccharides
de types variés (avec 6 ou 5 atomes de carbone). Ils sont partiellement liés aux molécules de
cellulose et de lignine par liaison hydrogéne.

Les lignines sont des polymeres tridimensionnels irréguliers constitués de motifs
phenyl propane. lls jouent un réle de ciment. La lignine résiduelle dans la pate apres
traitement est difficile a éliminer (inaccessibilité physique, liaisons lignines-hydrate de
carbones) sans provoquer des coupures dans les chaines de cellulose et par conséquent une
dépolymérisation importante de la cellulose. Le constant diélectrique du papier est deux fois
plus élevé que celle de I’huile. Le papier et le carton seront donc utilisés dans les zones ou

régne un fort champ électrique pour renforcer 1’isolation dans I’huile.

1.3.2.2 Dégradation de I’isolation solide

Les propriétés diélectriques et mécaniques sont les principales propriétés que le papier
doit préserver pendant la durée de vie des transformateurs de puissance. Cependant, le papier
imprégné d’un fluide isolant vieillit et perd graduellement certaines de ses propriétés. Les
trois mécanismes (Figure 1.6) principaux du vieillissement de la cellulose sont 1’hydrolyse

acide, I’oxydation et la pyrolyse ou dégradation thermique [24-26].

Parmi ces mécanismes, I’hydrolyse acide a été identifiée comme le mécanisme
principal de la dépolymérisation des échantillons de papier a base de coton (100 % de
cellulose) sous une atmosphére d’air ou d’azote, et ce, méme quand il y a des réactions

d’oxydation en méme temps [27].

Dégradation par pyrolyse ou thermolyse

(o] (o] 0 [e P HO O\ OH
|< >| |< \,I_ |< :l Chaleur |< >| H,0 + co + co,
o o]

Scission de ligisons glycosidiques et ouverture des
anneaux de glucose

Dégradation par oxydation COOH COOH

0 rO o |—0— Oxygéne o 0 o o—
K > K5 — I Lo [
JQ 0 o (o]
CHO
Humidité produite et liaisons glucosidiques affaiblies

Dégradation par hydrolyse Fau ou acide CH,0OH

0 o (o] o— O\ OH
|< >r |< >I_ |< >| —- I I H,0 + co+ co,
o} 0

Production de alucose

Figure 1. 6: Mécanismes de vieillissement de la cellulose.

Les mécanismes d’oxydation n’ont pas d’énergie nécessaire pour briser le lien, mais

peut affaiblir les liaisons. Tandis que les mécanismes thermiques et hydrolytiques sont aptes
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a briser les liens des chaines de cellulose en ouvrant des anneaux de glucose et par la
formation subséquente de composés dérives du glucose dégradé [28](composés furaniques,
acides organiques, oxydes de carbone, eau et d’autres gaz) qui s’équilibrent en migrant vers
I’huile .

1.3.3 Complexe huile/Papier

L’huile assure avec le papier un complexe isolant trés efficace. Ce complexe
constitue une clé maitresse dans 1’isolation €lectrique dans un transformateur de puissance.
C’est également sa composante la plus fragile. Les caractéristiques électriques des
complexes sont obtenues grace a I’huile, le papier diminuant sensiblement les
caractéristiques de celle-ci. La tenue mécanique du complexe est assurée par le papier. Les
phénomenes vibratoires dus aux parties actives du transformateur sont en partie atténués par
la présence des cales. On limite ainsi les contraintes subies par le complexe. Dans le but de
renforcer la tenue mécanique du papier, celui-ci est disposé en bandes alternées de 75 pum
d’épaisseur autour de la barre de cuivre. Le nombre de bandes de papier est généralement
compris entre 3 et 12 [29].

Differentes caractéristiques peuvent étre mesurees pour tester le papier [29]:
= Longueur a la rupture ou résistance a la traction ;
= Allongement a la rupture ;
= Indice de déchirement ;
= Résistance au pliage ;
= Limite élastique a la traction ;
» Indice d’éclatement ;

= Mesure du degré de polymérisation viscosimétrique.

Cette dernicre caractéristique est de nos jours la plus utilisée pour évaluer 1’état du
papier. Sur le plan chimique, le complexe papier/huile subit I’action de I’eau et de I’oxygene,
I’action de ces réactifs étant exaltée par la température. Les effets les plus importants sont

observés sur le papier [30].

1.4 Vieillissement du complexe huile/papier

Pour chaque composante du complexe, les phénomeénes de vieillissement thermique
restent essentiellement les mémes. Cependant, il a été constaté que les produits d’oxydation
de I’huile contribuent au vieillissement du papier soit par leur action propre, soit par

augmentation de I’hygroscopicité de 1’huile[31].L’eau accélere fortement le vieillissement,



CHAPITRE 1 : Présentation générale des transformateurs 33

car elle se fixe principalement dans le papier. L’effet de 1’air n’est pas toujours mis en
¢évidence, car I’oxygene réagit surtout avec I’huile. Les contraintes susceptibles d’affecter le
bon fonctionnement des équipements électriques sont au nombre de quatre :
% Contraintes électriques (décharges partielles, courts circuits, surtensions de
manceuvres ou atmosphériques, etc.) ;
+ Contraintes mécaniques (courts circuits, régimes transitoires, surcharges,
vibrations, etc.) ;
% contraintes thermiques (effet Joules, courant de Foucault, pertes magnétiques et
diélectriques, etc.) ;

+« Contraintes chimiques (humidité relative, eau, oxygene, etc.).

La figure 1.7 illustre simplement I’interaction entre ces contraintes et le systéme d’isolation

du transformateur de puissance conduisant ainsi a son vieillissement.

Eau, Oxygéne

CONTRAINTE ELECTRIQUE [ CONTRAINTE THERMIQUE ] [ CONTRAINTE CHIMIQUE J

Figure 1. 7 : Interaction entre les différentes contraintes et le systéme d’isolation du
Transformateur.

1.5 Les propriétés des huiles isolantes

Plusieurs critéres électriques, physiques et chimiques sont exigés pour les huiles

isolantes afin d’assurer leur fonction (isolation électrique et le transfert de chaleur).
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1.5.1 Proprieties électriques

Ces propriétés dépendent de leur formulation et de leurs conditions d’utilisation ou
conditionnement. L’¢élimination de toute impureté qui ne constitue pas le liquide lui-méme
tel que les résidus de synthése, particules, gaz et molécules d’eau est 1’une des conditions a
respecter. Cette élimination est assurée par des opérations de traitement qui comprennent
des phases de déshydratation et de degazage sous vide et en température, ainsi que des
filtrations de I’ordre du pum. La permittivité¢ €, la résistivit¢ p, le facteur de pertes
diélectriques tan & et la rigidité diélectrique EC sont les caractéristiques électriques
principales. Ces mesures sont souvent rapportées a la température moyenne de
fonctionnement d’un transformateur, soit 90°C. D’autres caractéristiques, directement liées
aux propriétés électriques, telles que le gassing et la tendance a 1’électrisation statique,

viennent s’y ajouter.

1.5.1.1 Le traitement

Avant chaque utilisation et afin d’améliorer les propriétés diélectriques, un traitement
du liquide isolant est obligatoire pour diminuer la présence d’impuretés (humidité,
particules, gaz). Elle consiste a mettre le liquide sous vide pousse tout en le faisant passer a
travers un filtre de faible porosité (< 5um). Le procédé de traitement est effectué¢ a des
températures entre 50 et 80°C de maniere a extraire le maximum d’humidité sous effet d’un
vide poussé. Le chauffage permet a la propriété viscosité d’huile de diminuer avec
I’augmentation de la température en laissant I’huile passer plus aisément a travers plusieurs

étages de filtration.

1.5.1.2 Permittivité, résistivité et facteur de dissipation (tand)

+ Permittivité : est la constante macroscopique fondamentale qui caractérise un

diélectrique. elle est définie par la relation suivante :
E = Eo.Er Equation 1.1

Ou
E : la permittivité absolue de I’huile (F/M),
Eo: la permittivité du vide (Eo =1/36.11.109 =8, 85PF/M),

Er : la permittivité relative de 1’huile (sans unité).
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La permittivité relative & est aussi appelée constante diélectrique, et est définie par le
rapport entre la capacité d’un condensateur rempli d’huile (Cp) et la capacité du méme
condensateur sous vide (Co). Dans la pratique, la valeur de référence de &, est obtenue en

comparant le condensateur plein au condensateur dans 1’air :
Er= Cp/Co Equation 1.2

La permittivité est une caractéristique intrinséque car elle dépend essentiellement de la
structure chimique du produit. Elle caractérise la polarité de la molécule. C’est ainsi qu’on
peut distinguer les liquides polaires (e > 2, 5) des liquides peu polaires ou non polaires
(1,5 <& <2,5) comme les huiles minérales. La permittivité décroit avec 1’augmentation de
la température et de la fréquence. Le milieu dont la permittivité est la plus faible peut

supporter une contrainte électrique assez élevée[31].

+ Résistivité / Conductivité :

Un isolant électrique doit conduire le moins possible le courant électrique lorsqu’une
tension lui est appliquée. Sa résistivité p doit étre la plus forte possible et inversement sa
conductivité ¢ qui doit étre la plus faible possible(p =1/6).La résistivité est une propriéte
fortement dépendante du conditionnement, elle est influencée par la présence d’impuretés
(poussieres, particules, gaz, humidité), méme si la quantité de ces impuretés est aussi faible
(quelques ppm).La conductivité d’un liquide isolant est due a la présence de charges libres
qui se déplacent sous I’effet d’un champ électrique provoquant ainsi un courant de
conduction[32].Plus la température est élevee, plus la viscosité du liquide est faible, plus la
dissociation des impuretés dissociables en ions est forte, et plus la mobilité des ions est
grande[33], et par conséquent plus la conductivité est élevée. La résistivité d’un liquide
diminue donc lorsque la température augmente[31]. C’est pour cette raison que la plupart
des spécifications des produits indiquent une valeur de résistivité a 90°C (température

moyenne de fonctionnement d’un transformateur).

+ Facteur de dissipation :

Le facteur de dissipation ou facteur de pertes diélectriques (tan 8), qui est une valeur
adimensionnelle, est directement lié a la résistivité et a la permittivité. La représentation de
ces pertes par un schéma équivalent (condensateur C et résistance en paralléle R) permet
d’écrire[35].

Tand =1/R.C Equation 1.3
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Pour un isolant parfait (o =0), la différence de phase ¢ entre la tension appliquée et le courant
qui en résulte est : ¢ = n/2. Le facteur de dissipation se définit comme la tangente de I’angle
de perte, c’est-a-dire 1’angle pour laquelle la différence de phase entre la tension appliquée
et le courant qui en résulte dévie de m/2 lorsque le diélectrique du condensateur se compose
exclusivement du liquide isolant, considéré comme parfait. Dans le cas réel, ¢ + & =n/2, ou
d est appelée angle de pertes. Plus 6 est grande, plus les pertes diélectriques seront élevées
(Figure 1.8).

Intensité

1 : situation idéale. g=n/2 et tg 5 =0

2 : situation réelle avec de fortes pertes
diélectriques , ¢ 2 + 32 =m/2

3 : situation réelle avec de faibles pertes
diélectriques. ¢ 1 +8 1 =m/2

» Tension

>

Figure 1. 8: Représentation schématique de I’angle de pertes.

Le facteur de perte tan o6 est une fonction croissante avec la température a cause de
I’accroissement de la mobilité des charges dans le liquide résultant de la diminution de la
viscosité 1 [33]. Les mesures sont souvent réalisées a 90°C.Le facteur de dissipation est trés
sensible aux impuretés comme la résistivité ; il signale la qualité électrique de I’isolant. Une
bonne corrélation est remarquée entre 1’évolution de tan 6 et certains parameétres, tels que
I’acidité et les dépots, ainsi qu’avec 1’oxydation de I’huile[2]. C’est pourquoi, dans
I’industrie la tan & est prise comme critére de vieillissement. En effet, une valeur élevée de
la tan & pour le cas d’une huile neuve dans un appareil récemment construit, indique sa
contamination par les matériaux de construction (résines, vernis, colles, flux de soudure,

etc.) et non pas une dégradation par vieillissement.

1.5.1.3 Rigidité diélectrique et tension de claquage

La propriéte rigidité dié¢lectrique d’un liquide isolant représente la valeur maximale
du champ électrique moyen qu’on peut lui appliquer sans décharge, entre deux électrodes.

Elle est donnée par la relation suivante :
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Ec = Ucle Equation 1.4

Ou
Ec : est la rigidité diélectrique kV/cm.
Uc : est la tension de claquage en kV.

e : est la distance entre les deux électrodes en mm.

Le déclenchement de ce phénomene, outre les propriétés intrinséques du liquide, dépend des
conditions de mesure [34] telles que la nature, 1’état de surface et la géometrie des électrodes
(rayon, écartement), le temps d’application et la forme de la tension (fréquence), la
température et la pression, mais aussi de la présence d’impuretés telles que 1’eau, les
particules solides ou les bulles gazeuses (c’est d’ailleurs pourquoi les huiles subissent
toujours un traitement avant leur utilisation)[22]. Quand on mesure un grand nombre de fois
la tension de claquage d’une huile, la valeur varie d’un essai a 1’autre. Cette dispersion due
principalement aux impuretés amene a utiliser les transformateurs a des contraintes
électriques toujours trés inférieures a la rigidité de ’isolant, et pour avoir un coefficient de

sécurité élevé.

1.5.2 Propriétés liées au transfert de chaleur

Les propriétés liées au transfert de chaleur de I’huile sont d’autant importantes que
celle de sa fonction principale qui est 1’isolation. Ces propriétés permettent d’évacuer la

chaleur engendrée par les bobines et le circuit magnétique.

1.5.2.1 Viscosité et point d’écoulement

- Viscosité dynamique : la viscosité d’un fluide se définit comme la propriété qui
caractérise sa résistance a I’écoulement. Elle résulte de la résistance qu’opposent les
molécules du fluide a des efforts qui tendent a les déplacer par glissement relatifs en
son sein. Un liquide homogeéne, de masse volumique supposée constante, subit des
déformations relatives (glissements ou cisaillements) auxquelles il oppose une
résistance mesurable. Selon leur comportement rhéologique, les fluides peuvent étre
classés en deux catégories : les fluides newtoniens et les fluides non newtoniens.
C’est la viscosité dynamique qui permet de différencier ces deux types de liquide. si
un fluide, a température constante a une viscosité qui reste constante quel que soit la
valeur de la contrainte appliquée, on dit qu’il est newtonien, et inversement, lorsque la

contrainte appliquée fait varier la viscosite, il est dit non newtonien. Les huiles de
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transformateur sont de type newtonien. La viscosité diminue avec la température et de

nombreuses lois empiriques ont été proposées. on utilise généralement la relation de

Vo

Ou

gel, Fulcher, Tamman et Hesse (VFTH) [33].

LOG H = A + [B/(T -To)] Equation 1.5

1 : est la viscosité dynamique,

A et B : sont deux constantes positives caractéristiques du liquide,
T : est la température (K),

To= 273,15 K.

Viscosité cinématique : la viscosité cinématique v qui est plus facile a déterminer
que la viscosité dynamique 1, est la plus utilisée pour la mesure des huiles de
transformateurs. son principe de caractérisation est basé sur I’application de la loi
de poiseuille donnant la relation entre le débit volumique d’un liquide newtonien
qui s’écoule en régime laminaire (vitesse uniforme en tout point) dans un tube
capillaire calibré, et sa perte de charge linéaire (perte d’énergiec au cours du

mouvement). on peut 1’écrire a température donnée [35] :

v =1/my Equation 1.6

Ou

v :est la viscosité cinématique (mm?/s).
1 : est la viscosité dynamique (Pa.s).

my - est la masse volumique (kg/m3).

La viscosité cinématique des huiles, qui s’exprime généralement en mm?/s, est une
caractéristique essentielle pour le transfert de chaleur dans les transformateurs. Une
légere variation de cette derniére, peut amener une grosse perte de dissipation de
chaleur[38].La viscosité cinématique est trés sensible aux variations de
température. Aux basses températures, les huiles deviennent de plus en plus
visqueuses, jusqu’au moment ou elles se figent (point d’écoulement). Par contre,
aux hautes températures, la viscosité décroit rapidement. Suivant le type de I’huile,
la variation de la viscosité avec la température est différente. L’indice de viscosité

est un nombre empirique qui indique 1’effet de la variation de température sur la
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viscosité d’une huile. Plus I’indice de viscosité (IV) est bas, plus la température a
une influence marquée sur la viscosité[35].La viscosité des hydrocarbures est
corrélée a leur masse moléculaire et leur point éclair. Plus un produit est léger, plus
sa viscosité est faible. Cependant, plus un produit a une faible masse moléculaire,

plus il est volatil et plus il est inflammable [36].

- Point d’écoulement : Le point d’écoulement est une propriété importante
d’évacuation de la chaleur. C’est la température la plus basse a laquelle le fluide
coule lorsqu’il est refroidi sans agitation dans des conditions normalisées. ceci est
lié a la masse moléculaire, la composition du liquide et au mélange de différentes

molécules|[39].

Les liquides isolants utilisés dans 1’¢lectrotechnique se figent généralement a des
températures allant de —60°Ca —30°C. C’est pour cela, la connaissance de cette
caractéristique est primordiale pour I’utilisation de transformateurs dans les pays

froids.

1.5.2.2 Masse volumique et coefficient de dilatation

La masse volumique py est une caractéristique intrinseque d’un produit qui dépend de
sa composition chimique. Elle est définit comme le rapport d’'une masse m de liquide sur

son volume V, mesurée a la température 0, et s’exprime en kilogramme par métre cube
po = m/V Equation 1.7

Ou
m : est la masse du liquide (kg)
V : est le volume du liquide (m3)

La masse volumique d’une huile est déterminée a 20°C, et s’étend de 800 a 2000 kg/m>.En
effet, il est préférable de prendre des huiles ayant une masse volumique inférieure a celle de
’eau (1000 kg/m®), pour que cette derniére ne vienne pas a la surface de 1’huile en cas
d’émulsion et conduise a 1’apparition d’arcs €lectriques.

La masse volumique diminue quand la température augmente. Le coefficient de dilatation
volumique av (K1) caractérise cette variation. Il varie de 5.10—4 a 10.10™* K et peut étre

écrit sous la forme suivante [22]:
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po = p20. (1-av. [0 —20]) Equation 1.8

Ou

po : est la masse volumique de I’huile a la température 0 (kg/m?),
p2o : est la masse volumique de 1’huile a 20°C(kg/m?3),

0 : est la température de I’huile ("C),

av : est le coefficient de dilatation volumique (K™).

1.5.3 Sécurité d’emploi:

Concerne les risques d’incendies et d’explosions qui pourraient avoir un impact sur la
santé des individus ou sur l’environnement. Le risque d’incendie repose sur des
caractéristiques d’inflammabilité (point d’éclair, point de feu), et certaines caractéristiques
de combustion (indice d’oxygene, quantit¢ de chaleur dégagée)[20, 37].Le danger
d’explosion est li¢ a la nature des gaz produits par décomposition des liquides sous décharges
électriques et points chauds. Les principaux gaz concernés sont 1’hydrogéne, le méthane et
I’acétyléne. Par ailleurs les dangers concernant la santé et I’environnement, respectivement
reliés aux caractéristiques toxicologiques et éco-toxicologiques sont 1’objet de différents
travaux|38].Le danger d’incendie est évalué a partir des caractéristiques d’inflammabilité

telles que : le point d’éclair, le point de feu du liquide isolant.

1.5.3.1 Point éclair, point de feu et température d’auto-inflammation

Le chauffage progressif d’un liquide provoque le dégagement de vapeurs, des que la
concentration de ces vapeurs dans I’atmosphere surmontant le liquide devient suffisante pour
former un mélange inflammable, elles brilent a ’approche d’une flamme. La température
correspondante est appelée point éclair du liquide. Si on poursuit le chauffage, I’expérience
montre qu’une combustion permanente s’établit en présence d’une flamme. La température
correspondante est appelée point de feu du liquide. La température d’auto-inflammation d’un
liquide est la température minimale a laquelle se produit une combustion instantanée. Cette

température est tres supérieure a celle du point éclair, et présente donc un moindre intérét.

1.5.3.2 Caractéristiques de combustion

Les huiles minérales utilisées comme liquides isolants, et dont leur point de feu
supérieur a 300°C, n’en briilent pas moins et leurs comportements dans un incendie posent
probléme. Par ce fait, les caractéristiques de combustion telles que I’indice d’oxygéne et le

pouvoir calorifique inférieur (PCI) doivent étre controlées. L’indice d’oxygene correspond
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a la teneur minimale en oxygene dans un mélange air/azote, qui permet d’entretenir la
combustion dans des conditions définies (ASTM D2863[39]).Le pouvoir calorifique
inférieur (PCI) est la quantité de chaleur libérée par la combustion totale du liquide ; elle est
déterminée par la méthode ASTM D 240 [40].

1.5.4 Surveillance des transformateurs en service

Les transformateurs de puissance sont des appareils tres importants et extrémement
colteux dans le réseau électrique. Et pour eévaluer et connaitre 1’¢tat de santé de 1’appareil,
la surveillance en service des gros transformateurs est donc systématique. Cette surveillance
existe aussi sur les petits transformateurs (distribution et traction) par une simple analyse
d’huile isolante, mais de fagon plus ponctuelle, notamment pour expliquer certains
disfonctionnements. Les principales caractéristiques que 1’on retrouve pour juger de la
qualité ou de la dégradation d’une huile en service sont :

- La mesure des paramétres éelectriques.
- La mesure des paramétres physico-chimiques.
- L’analyse des gaz dissous.

- L’analyse des dérives furaniques.

1.5.4.1 Measures des paramétres électriques

Les deux propriétés électriques qui permettent d’évaluer la dégradation d’une huile du
point de vue de son rdéle isolant, sont la tension de claquage et le facteur de pertes
diélectriques (tan o). Ces deux propriétés indiquent une contamination éventuelle de I’huile
par des impuretés telles que les particules métalliques, de I’humidité ou des gaz. En effet,
ces propriétés sont tres sensibles aux impuretés et des tests de vieillissement accélérés ;elles
peuvent mettre en évidence un lien entre les évolutions du paramétre tan 6 et ’acidité
[2],corrélant ainsi une augmentation de tan 6 a une dégradation de I’huile due a
I’augmentation de 1’acidité. La résistivité et la permittivité relative présentent des parametres
moins importants pour la surveillance de 1’état de 1’huile en service comparativement avec

la tension de claquage et le facteur de pertes diélectriques.

1.5.4.2 Mesure des paramétres physico-chimigues

Ces parametres de controle sont principalement la teneur en eau et I'acidité. La
viscosité peut aussi étre vérifié, mais de fagon plus ponctuelle car cette derniére n’est pas
affectée de maniere significative en cas de vieillissement normal. 1l existe également d’autres

parameétres tels que la tension interfaciale et la couleur de I’huile.
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Teneur en eau

La teneur en eau est faible au départ, lorsque I’huile est neuve et traitée et remplie
dans 1’équipement transformateur (< 10ppm pour 1’huile minérale), qui va augmenter au
cours de la vie et le fonctionnement du transformateur suite & plusieurs défaut, par exemple
la pénétration de 1’humidité provenant de 1’atmosphere, et sans oublier le cas aussi avec la
dégradation du papier. Cette mesure est un outil indispensable pour juger I’état de
vieillissement d’une huile et d’un transformateur, d’autant plus que 1’humidité est un facteur
qui dégrade et diminue les propriétés diélectriques d’un fluide isolant.

Acidité

L’acidité d’une huile en service résulte des produits d’oxydation acides (carboxyliques
ou combinés sous forme d’esters, etc.).Cette mesure, qui est la plus représentative du
vieillissement d’une huile [36], constitue 1’outil majeur pour connaitre 1’état de
vieillissement et qui peut étre la cause des dommages au niveau de divers constituants du
transformateur (papier et parties métalliques du transformateur). D’autre part, la valeur
importante d’acidité indique la formation éventuelle de boues qui peuvent obstruer les
canaux de refroidissement a I’intérieur du bobinage.

Viscosité, tension interfaciale et couleur

Ces trois parameétres permettent de vérifier I’évolution des propriétés physiques de
I’huile, La viscosité est un facteur important contrdlant 1’évacuation de la chaleur.
Cependant, cette mesure est moins utilisée pour apprécier la détérioration d’une huile car la
viscosité augmente de fagon significative dans des conditions extrémes et non des conditions
normales de vieillissement[22].

L’essai de la tension interfaciale permet de mesurer la force exercée a I’interface huile/eau.
Cette force est sensible a la présence de composeés polaires, provenant de 1’oxydation de
I’huile ou de la contamination. Pour une huile neuve, cette force varie de 40.1072
a50.103N/m. Cette caractéristique se mesure suivant la norme 1SO 6295 [41].La couleur est
un parameétre souvent affecté par Le vieillissement et I’oxydation de 1’huile qui ont tendance
a accroitre cette caractéristique, car un changement de coloration d’un liquide en service
peut provenir de 1’oxydation ou aussi de la mise en solution de pigments de matériaux

incompatibles (peintures, vernis...). Elle est mesurée suivant la norme ASTMD 1500 [42].

1.5.5 Analyse des gaz dissous

La décomposition de I’huile des transformateurs entraine en plus de la formation des

composés solides, la formation des gaz tels que de I’hydrogéne (Hz), du méthane(CHa), de
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1’éthane (C2Hs), de 1’éthyléne (C2Ha) et de I’acétyléne (C2oHy) [5]. Celle du papier (cellulose)
produit du monoxyde de carbone et du dioxyde de carbone. Ces gaz sont habituellement
génerés par des défauts de vieillissement de 1’isolation, la formation d’arcs électriques, de
décharges partielles, de températures localement élevées ou, plus généralement, d’un
refroidissement imparfait (Tableau 1.1)[43].

Tableau 1. 1 : Gaz générés suivant la nature de défaut.

Type de défaut ‘ Nature de gaz
Décharges partielles
Huile H2
Cellulose Ha, CO, CO2
Pyrolyse d’huile
Basse température CHs, C2Ha
Haute température CaHa, H2 (CHa4, C2Ha)
Cellulose
Basse température CO2(CO)
Haute température CO (CO2)
Arcs électriques Haz, C2H2 (CH4, C2Hs, C2Ha)

Ces gaz, solubles dans I’huile comme I’indique le tableau 1.2, sont un indicateur important
de défauts naissant dans un transformateur. Le contrdle périodique, suivi d’une évaluation
constante de la formation des gaz permettent de réagir rapidement, et d’éviter des dégats
plus importants et d’augmenter de maniere significative la durée de vie des transformateurs

en exploitation.

Tableau 1. 2 : Solubilité des gaz dans I’huile de transformateur.

Type de gaz Taux %
Hydrogene (H>) 7 % par volume
Azote (Ny) 8.6 %
Monoxyde de carbone (CO) 9%
Oxygeéne (0Oy) 16 %
Meéthane (CHy) 30 %
Dioxyde de carbone (COy) 120 %
Ethane (C2He) 280 %
Ethyléne (C2Ha) 280 %
Acétyléne (CoHy) 400 %

1.5.6 Analyse des dérivés furaniques et dégradation du papier

L’analyse de I’huile en service permet également & évaluer le degré de la détérioration
de la cellulose (I’un des constituants de la partie actif du transformateur) a partir des teneurs
en dérivés furaniques. L’intérét de cette technique qui est de plus en plus utilisée et qui fait

I’objet de nombreuses études [44-46], réside dans le fait que les différents mécanismes de
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dégradation du papier (dégradation thermique, par hydrolyse, par oxydation), conduisent a
la rupture des chaines et a la formation de sucres qui se transforment en dérivés furaniques.
Cette analyse est d’autant plus importante que la dégradation du papier est prononcé, et est
souvent a I’origine des défauts et donc de ’arrét d’un transformateur. Le papier est un
enchevétrement de fibres, dont le constituant fondamentale, la cellulose (polymere linéaire),
est composée d’une chaine plus au moins longue d’anneaux de glucose. La dégradation de
la cellulose est due a la coupure des liaisons oxygene entre les cycles du glucose. Ces
coupures sont plus au moins différentes en fonction des causes de la dégradation (chaleur,
oxygene, humidité et acides)[28] .

Les cinq principaux dérivés furaniques que I’on peut trouver dans une huile sont :
s L’hydroxy méthylfurfuraldéhyde (5SHMF);

Le furfuraldéhyde (2FAL);

Le méthylfurfuraldéhyde (SMEF);

L’alcool furfurylique (2FOL);

L’acéthylfurane (2ACF).
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Le dérive 2FAL est le plus représentatif de la dégradation du papier, car sa concentration se
corréle bien avec d’autres essais de mesure de la dégradation du papier comme le degré de
polymérisation (qui permet de quantifier la scission des chaines moléculaires)ou la tenue
mécanique en traction [28].La mesure des dérivés furaniques dans 1’huile minérale s’effectue
selon la norme CE161198 [47].

1.6 Conclusion

Les huiles minérales sont les substances les plus utilisées dans les équipements
électriques, et plus communément dans les transformateurs de puissance, et cela, pour ses
bonnes propriétés diélectriques et de transfert de chaleur. Il apparait que ces dernieres sont
trés sensibles a la présence d’impuretés telles que 1’humidité, les particules solides et les gaz.
La capacité d’une huile a évacuer la chaleur est une caractéristique a ne pas négliger car elle
permet d’éviter la surchauffe du transformateur, et de diminuer ainsi la dégradation
prématurée de certains matériaux sensibles en hautes températures (telle que la cellulose).Le
liquide isolant subit des processus d’appauvrissement sous 1’impact des différents
contraintes (électriques, thermiques et chimiques..), ce qui provoque une dégradation
progressive et un vieillissement prématuré en plus de [D’existence des impuretés (acides,

métaux, celluloses...) et des produits de dégradation des isolants. L’obligation pour
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maintenir I’équipement en bon état est de contribuer a planifier des travaux de traitement ou
de remplacement du liquide isolant ; dans le cas contraire une diminution de la durée de vie
utile des transformateurs est prononcée. Il ressort de cette analyse que 1’huile isolante est un

élément essentiel dans la vie du transformateur.
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2. PRESENTATION DES PROCEDES DE REGENERATIONS DES
HUILES ISOLANTES USAGEES

2.1 Introduction

Les huiles minérales sont depuis longtemps utilisées dans les pour assurer une bonne
isolation et un transfert de chaleur efficace, ainsi veillé a éteindre les arcs électriques qui
peuvent se développer lors du fonctionnement du transformateur. Et pour répondre a ces
exigences, le fluide sélectionné doit comprendre des molécules chimiguement stables et non
polaires. La viscosité, la chaleur spécifique et la conductivité thermique sont des propriétés
qui doivent également étre considérées lors de I'évaluation de la capacité du fluide a évacuer
la chaleur. Ces liquides, sont produits a partir des sources naturelles ou chimiquement
synthétisée [48].

Lors de I’exploitation du transformateur, ces huiles ne gardent pas leurs propriétés originales
pour une période indéterminée. Elles connaissent des modifications lentes ou rapides dues
aux phénomenes d’oxydations, elles sont soumises a des extorsions nombreuses et diverses
et accumulent la destruction dune variété de produits déléments structurels du
transformateur en eux-mémes et, par conséquent, les propriétés du liquide isolant se
dégradent, ce qui I’empéche d’assurer son role. Un traitement ou un remplacement de cette

dernicre est nécessaire pour but de maintenir I’équipement en service.

L’huile minérale usagée est I'une des ressources importantes qui ne peut pas étre éliminé
facilement en raison de la présence des polluants. Et en réponse a la crise économique,
I’efficacité et la protection de I'environnement, il y a une tendance croissante vers la
régénération et a la réutilisation de cette huile. Ce chapitre présente les technologies de
régénération qui seront comparées pour fournir une référence utile pour une réutilisation et

une prolongation de sa durée de fonctionnement dans les équipements électriques.

Le recyclage et la régénération des huiles minérales usagées pourraient apporter d’énormes
avantages. Si I'huile usée pouvait étre recyclée efficacement et traitée par la technologie de

régénération des ressources pour éliminer I'humidité ou les matieres étrangeéres, elle a encore
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une valeur lubrifiante et un pouvoir calorifique et peut étre réutilisée[49]. L’avantage de la
régénération des huiles minérales usagées en tant qu’huile lubrifiante brute est la réduction

de consommation des produits pétroliers importés[50].

2.2 Mécanisme de dégradation d’huile isolante

La dégradation de I'huile isolante commence dés que I'équipement électrique
transformateur est alimenté. Une série de réactions chimiques se produisent lorsque I'huile
est exposée a une combinaison de contraintes électriques et thermiques. En présence
d'oxygeéne et les composants du noyau de la bobine. Ainsi, au fur et a mesure que le processus
d’oxydation progresse, les acides et les composés polaires sont formés et accompagnés par
la formation des boues. Ce dernier affecte le transfert de chaleur entre le noyau, la bobine,
les surfaces du réservoir et les radiateurs. par conséquent, la capacité de transfert de chaleur
du systéme est affectée et 1’augmentation de la température de fonctionnement du
transformateur accélére la dégradation de I'huile [51]. Cette dégradation oxydative de I'huile
isolante cause principale de la réduction des propriétés isolantes est illustrée a la figure 2.1
[12].

RH ep R'+H
(Molécule hydrocarboné) (Radical)

R'+0; wp RO,
""'"n...___ (Peroxyde)

RO’; +RH ——p ROOH + R’
(Hydroperoxyde)

Cétones

7~ /“1""“

Aldéhydes Acides organique

\ Résines -« Esters
Figure 2. 1 : Mécanisme d’oxydation de 1’huile minérale.

Le processus de dégradation est déclenché par I'apparition d'un radical libre hydrocarboné
(R ), appelé stade d'initiation. L'étape suivante est la propagation, ou le radical hydrocarboné
réagit avec tout oxygene présent pour former le radical peroxy (RO2"). Ce dernier peut alors
réagir davantage avec les molécules d’hydrocarbures existantes pour former de
I'nydroperoxyde (ROOH). Un radical libre est également produit en tant que sous-produit de

cette réaction. L’étape finale de l'oxydation est la terminaison, ou les hydroperoxydes
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dégénérent pour former des cétones et des alcools, ce qui entraine la formation d'acide
organique ou d’aldéhyde et conduisant a la formation des resines. Les acides organiques
formés peuvent également donner naissance a des esters, ce qui peut également entrainer a
la formation de résine. cette oxydation d'huile peut provoquer la formation des dépdts
(boues), I'épaississement de I'huile, le laguage et une augmentation de l'acidité de I'huile est
enregistrée[52, 53]. Des inhibiteurs de radicaux phénoliques synthétiques peuvent étre
utilisés pour ralentir le taux d'oxydation. Ce processus est appelé inhibition, et les huiles avec
des inhibiteurs ajoutés sont par conséquent appelées huiles «inhibées». Si ces piégeurs de
radicaux ne sont pas utilisés, I'nuile est appelée «sans inhibition». Cependant, des composés
tels que les thiophenes et les sulfures organiques, qui sont présents dans I'huile aprées le
processus de raffinage, fournissent une inhibition naturelle aux propriétés des huiles non
inhibées contre 1’oxydation. Alors que dans une huile non inhibée, I'oxydation commence a
partir de premier jour de fonctionnement, I'oxydation des huiles inhibées est beaucoup plus
lente jusqu'a ce que les inhibiteurs soient consommés. une fois cette étape atteinte,

I'oxydation se produit a un rythme beaucoup plus rapide [54, 55].

2.3 Paramétres affectant la dégradation d’huile isolante dans le transformateur

Le vieillissement du liquide isolant pour transformateur est principalement influencé
par l'oxygéne, I’eau, I'humidité, la température, et la présence des métaux ainsi qu’a la teneur

en inhibiteur.

2.3.1 Effet de l'oxygéne

La quantite d'oxygene pouvant influencer le processus d'oxydation de I'huile du
transformateur qui dépend directement de la conception du transformateur. Un systéeme
hermétiqguement fermé peut étre applicable uniquement aux transformateurs de plus petite
taille, comme les transformateurs de distribution. Les plus grands transformateurs, a
I'exception de ceux congus avec des couvertures d'azote, seront exposes a l'air dans une
mesure considérable. ainsi, de I'oxygéne sera constamment dissous dans I'huile [55]. La
valeur d'acidité de I'huile varie en fonction de I'age du transformateur pour une gamme de
respiration libre et scellée ,et est présenté dans la figure 2.2 [56]. Il est a noter que la valeur
absolue de l'acidité des transformateurs a respiration libre est nettement supérieure a celle

des transformateurs scellés pour un méme age donné.
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Figure 2. 2: Acidité d’huile en fonction de 1'dge du transformateur pour la respiration libre
(ouvert) et transformateurs scellés (fermer).

2.3.2 Effet de la température

Le vieillissement par oxydation du pétrole dépend fortement de la température, car
chaque réaction dépend thermiquement de la loi d’Arrhenius [56]. des températures plus
¢levées accélerent le processus d’oxydation, en fournissant plus d'énergie d'activation pour
le processus de vieillissement [57]. Comme la plupart des réactions des produits chimiques,
le taux d'oxydation (mesuré en taux d'absorption d'oxygéne) environ double lorsque la

température augmente de 7 °C - 10 °C.

2.3.3 Effet de I'eau / humidité

Il est signalé que le taux de vieillissement du pétrole augmente lorsque I'numidité
initiale de I’isolant papier est plus élevé [57-59], qui va réduire les propriétés diélectriques
de I'huile [60]. ceci est démontré dans la figure 2.3 [57], ou 1’augmentation de 1’acidité de

I’huile est indiquée pour différentes teneurs en eau initiales dans le papier.
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Figure 2. 3 : Acidité d'huile pour différents niveaux d'humidité initiale

dans le papier a 130°C.

On peut confirmer que l'acidité de 1'huile augmente plus rapidement avec I’augmentation de
la teneur en humidité du systéeme augmente (figure 2.3). L’oxydation du pétrole génére non
seulement des produits de vieillissement plus polaires tels que les acides, favorise également
I'émulsification de I'eau, en augmentant ainsi la solubilité dans I'eau. Cela peut a son tour
affecter les propriétés diélectriques de I'huile isolante, qui peut avoir également un effet

négatif sur I'age du papier (partie actif).

2.3.4 Effet des métaux

La présence des métaux dans le systéme de I’équipement transformateur peut avoir
un effet catalytique sur le processus de vieillissement. Les produits d’oxydation des
hydrocarbures, tels que ’eau et le peroxyde, influencent la corrosion des composants
métalliques du transformateur comme le cuivre et le fer. La corrosion de ces métaux peut
alors conduire et favoriser une oxydation supplémentaire de 1’huile, entrainant a son tour
une augmentation de la corrosion. ce cycle de dégradation peut étre contr6lé par lI'addition
de metal passivateur ou par stabilité oxydative des huiles non inhibées déja améliorées et

montrées [56].

2.3.5 Effet des inhibiteurs

L’inhibition de I’huile minérale implique 1’ajout de certains antioxydants pour
combattre les sous-produits oxydants dans le systeme et ralentir le processus de
vieillissement d’huile. un inhibiteur commun utilis¢ depuis longtemps dans les

transformateurs est le dbpc (diteriary-butyl-para-cresol) [61, 62]. Il est vrai que les
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inhibiteurs ne font que ralentir et n’arrétent pas compleétement 1’oxydation de I’huile
minérale. Des études ont été menées sur la possibiliteé d’utilisation des additifs inhibiteurs
pour la prolongation de la vie du liquide isolant [63].un schéma graphique statistique de la
variation de l'acidité d’huile minérale inhibé et non inhibé est présenté sur
la figure 2.4 [64].

(" w
B
(1
ok 0
0% @
' §
; 2
0 &
& 8
% S :
& 5 Eh
£ B g
= < 4
g o )
g IEC 60422 toe regon EC 60422 o region
v
4 0 / ——v
. .
.
‘.
‘. N ° .
. . .
‘.
2 000 L - .
© % " ¢ 0 » “ ®
Age (ans) Age (ans)

Figure 2. 4 : Tendance d’acidité pour I’huile inhibée et non inhibée.

Ces études ont été menées par Nynas [64] en examinant un total de 164 actifs, un mélange
de transformateurs a base d'huiles inhibée et non inhibée. La ligne rouge de la figure 2-4 est
la régression linéaire qui représente seulement le scénario le plus pire, tandis que les lignes
bleues représentent le meilleur ajustement de tous les parametres. En outre, il convient de
noter que le scénario le plus défavorable pour 1’huile inhibée a été montré seulement par
rapport au point de vieillissement accéléré. On peut observer que le vieillissement des huiles
non inhibées se produit a un rythme régulier, tandis que dans le cas ou les huiles sont
inhibées, le taux de vieillissement est lent jusqu'a ce que les additifs inhibiteurs soient
completement consommés. Au-dela de ce point, I'oxydation commence et le vieillissement

se produit beaucoup plus rapidement.

2.4 L’intérét de la régénération des huiles isolantes usagées

La pénurie du pétrole devenant un probleme mondial de nos jours, la régénération
des produits a base de pétrole usé devient de plus en plus importante. La régénération des
huiles minérales utilisées a de nombreux avantages, en plus de la minimisation des dangers

il y a la réduction des déchets pour la protection de lI'environnement; la conservation de
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I'énergie et des ressources naturelles. Le recyclage des huiles usagées est devenu tres

judicieux ;et peut étre accompli avec différentes méthodes [65].

2.5 Composition des huiles isolantes usagées

La composition des huiles minérales usées collectées des équipements transformateurs
multiplie les facteurs impliquant les contraintes thermiques, chimiques, mécaniques et
électriques en influencant et en favorisant le vieillissement du systeme huile et de papier au
cours du fonctionnement de 1’équipement . Il a été précédemment établi que la voie primaire
de vieillissement pour l'isolation de I'huile est I'oxydation, et pour I’isolant solide papier est
1I’hydrolyse et I’oxydation. Les sous-produits de I'oxydation comprennent I'eau et les acides
de types carbonyle et carboxyle [66-68]. L’eau, qui est également un sous-produit majeur du
processus d’oxydation, et en augmentant la teneur en ions H + dans le systéeme, et initiant
ainsi I'hydrolyse du papier. L’hydrolyse est une réaction auto-catalytique et conduit & une
production supplémentaire d'acide, d'eau et de furanne. D’autre part, l'oxydation du papier
et de I'huile sont considérées comme auto suppression comme la production progressivement
des acides supprimer la production des radicaux hydroxyles, et qui fonctionnent comme un

catalyseur pour I'oxydation.

2.6 Principe de la régénération des huiles isolantes usagées
En se référons au déscriptive de la norme IEEE Standard 637™-1985 (R2007)guide

pour la régénération d’huile isolante et critéeres d'utilisation[69],la récupération ou la

régénération des huiles minérales isolantes pour transformateur peut étre définie comme la
restauration des caractéristiques du liquide isolant usagée par I'élimination des contaminants
et des produits de dégradation tels que les matériaux polaires, acides ou colloidaux par un
produit chimique ou un adsorbant. Les conditions de récupération est different de celles du
reconditionnement, car ce dernier est un procédé mécanique sans avoir recours a une
réaction chimique. Les recommandations et essais de la norme visent également a fournir
I’estimation de la fiabilité en continue de I'huile en service dans I'équipement et des conseils
pour le reconditionnement de cette I'huile par des moyens mécaniques. Ces évaluations
suggerent a leur tour des seuils minimaux des propriétés du liquide isolant pour restauration
ou régénération. C’est la meilleure méthode pour surmonter les problémes d’environnement.
Elle peut aider aussi a éliminer les contaminants présents dans les vieux transformateurs, tels
que l'eau et les boues, sans modifier la naturalité de I'huile elle-méme[70]. Par la suite, il

peut améliorer la résistance diélectrique, tension interfaciale (IFT) et indice d'acide total
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(TAN). Cependant il y a plusieurs types de procédé de régénération tel que déshydrateur
sous vide, filtration mécanique (presse-filtre ou filtre-presse), filtration coalescent, dépot de
précipitation, percolation de proceédé de contact par gravité, percolation par pression,
dérivation thermosiphon.

Le tableau 2.1 ci-dessous montre que les différents types des contaminants qui pouvant étre
éliminés en utilisant les différents types de procédé. La méthode la plus adopté a 1’échelle
industrielle, est la régénération d'huile de transformateur par la percolation par pression et la

déshydratation sous vide.

Tableau 2. 1 : Pratiques de purification d'huile.

TYPE DE CONTAMINATION A ELIMINER
Acides, Boues, etc.
Pratiques de purification d*huile Solide _Eau Eau Alr et Compc_Jses Autres
libre soluble gaz volatile
DESHYDRCTDAJION SOus Non Oui Oui Oui Plus Non
FILTRE ME.CANIQUE Oui Partiel Partiel Non Non Non
(buvard ou filtre presse)
CENTRIFUGATION Oui Oui Non Non Non Non
FILTRE COALESCENT Oui Oui Non Non Non Non
TRAITEMENT PAR . .
PRECIPITATION Oui Oui Non Non Non Non
PROCEDE PAR CONTACT Oui Oui Oui Non Oui Oui
PERCOLATION PAR . . . . .
GAVITY Oui Oui Partiel Non Oui Oui
PERCOLATION PAR . . . . .
PRESSION Oui Oui Partiel Non Oui Oui
THERMO-SIPHON Non Non Partiel Non Partiel Partiel
CHARBON ACTIF
PROCEDE DE SILICATE DE Oui Non Non Non Oui Oui
SODIUM
PROCEDE PHOSPHATE . . .
TRISODIQUE Oui Non Non Non Oui Oui

2.7 Les différents procédés de régénération des huiles isolantes usagées

2.7.1 Gaz et eau - Déshydratation sous vide

Le déshydrateur a vide est un moyen efficace pour réduire a un niveau tres bas de la
teneur en gaz et en eau dans I’huile isolante. Le principe de base est 1’exposition d’huile a
un vide pousse et température entre 60 et 70°C, en pulvérisant I'huile a travers une buse dans
une chambre a vide. Dans un autre type de déshydrateur sous vide, I'huile peut s'écouler sur
une série de chicanes a l'intérieur d'une chambre & vide, formant ainsi des films minces de
sorte qu'une grande surface d’huile est exposée au vide. Si I’huile contient des matiéres

solides, il est conseillé de la faire passer par une sorte de filtre avant de la traiter dans le



CHAPITRE 2 : Présentation des procédés de régénération 55
des huiles isolantes usagées

déshydrateur sous vide, car des contaminants solides peuvent boucher la buse d'un type de
déshydrateur ou de passer a travers l'un ou l'autre type sans étre retiré de I'huile. Le
fonctionnement de déshydrateur sous vide est en continu. En paralléle d’élimination d'eau et
gaz, les déshydrateur sous vide en dégazant I’huile peut assurer 1’élimina les acides les plus
volatils. Les autres acides, cependant, seront relativement peu affectés, de sorte que l'acidité
globale de I’huile ne sera pas beaucoup améliorée par la méthode de déshydratation sous

vide.

2.7.2 Eau et solides

2.7.2.1 Filtre presse

La presse a papier buvard et les dispositifs similaires de presse-filtre reposent sur le
principe de filtration d’huile sous pression a travers une série de matériaux poreux,
généralement du papier. Les filtres de ce type sont capables d'éliminer le carbone, I'eau et la
boue lorsqu’ils sont en suspension, mais ne peuvent pas les éliminer efficacement lorsque le
carbone ou la boue est sous forme colloidale. Ces appareils ne n’enlever pas de l'air et ils ont

tendance a aérer I'huile.

2.7.2.2 Centrifugeuse

Les centrifugeuses sont des moyens mécaniques pour séparer les contaminants
libres et en suspension tels que le carbone, I’cau, la boue dans le pétrole. En général, la
centrifugeuse peut supporter une concentration de contamination beaucoup plus grande que
la plupart des autres moyens. Habituellement utilisé pour le nettoyage en vrac de I'huile
contaminée. La centrifugeuse ne peut pas éliminer l'eau dissoute ou le carbone finement
divisée, ainsi I'huile sortant de la centrifugeuse peut étre saturée d'eau a la température et a
I'humidité relative de 1’opération. La centrifugeuse n'est pas congue pour traiter I'huile
chimiquement. Dans les procédes de récupération d'huile, la centrifugeuse ou le séparateur

de filtre peut étre utilisé conjointement avec d'autres systemes et équipement de récupération.

2.7.2.3 Filtre coalescent

Un filtre coalescent fonctionne un peu comme une centrifugeuse, mais sans piéces
mobiles. Ils sont en fibre de verre et sont contenus dans des réservoirs circulaires. La fibre
de verre emprisonne de petites gouttelettes d’cau et augmente la pression différentielle, le
média filtrant forcant ainsi les gouttelettes d'eau ensemble et extrudant I'eau sous forme de

grosses gouttes d'eau a la surface extérieure de 1'élément en fibre de verre. Les gouttes d’eau
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sont retenues dans un écran séparateur hydrofuge et recueillir par gravité au bas du filtre
tandis que I'huile séche passe a travers le séparateur. Ils conviennent au fonctionnement sans
surveillance et automatique. 1ls sont généralement utilisés comme préfiltre pour le traitement

sous vide ou le traitement des huiles a ’argile pour enlever I'eau libre.

2.7.2.4 Précipitation ou stabilization

La précipitation est un moyen tres utile et le moins colteux de débarrasser le pétrole
de I’eau libre, de la boue et de la contamination solide plus lourd que I'nuile. Méme une huile
tres sale peut étre récupérée dans une certaine mesure aprés une période de repos. L'eau est

drainée périodiquement du fond, tandis que I'huile est décantée de la couche supérieure.

2.7.3 Adsorption des contaminants solubles

L'adsorption est un processus par lequel une substance attire et retient l'autre
substance avec ténacité a sa surface. La plupart des contaminants présents dans le pétrole,
y compris l'eau, sont de nature polaire et sont donc facilement adsorbés. Plusieurs types de
matériaux sont facilement disponibles comme adsorbants, tels que la terre a foulon,

I'attapulgite, I'alumine activée et des tamis moléculaires.

2.7.3.1 Tvype d’adsorbant

Les adsorbants sont les expressions courantes utilisees dans la récupeération
de I'huile de transformateur. 1l a acquis une signification d'un matériau ou une substance qui
a le pouvoir d’attire et retient d'autre substance avec ténacité a sa surface. Il existe de
nombreux matériaux d'adsorbant utilisés dans la récupération de I'huile de transformateur.
Le matériau commun utilisé dans l'industrie du processus de régénération c’est la terre
a foulon, d'autres matériaux sont la bentonite, l'attapulgite, le charbon actif et les tamis

moléculaires.

+ Terre a foulon
Le terme terre de foulon tel qu’il est utilisé aujourd’hui fait référence a une classe
d’argiles absorbantes naturelles, plutot qu’a une classe spécifique. Especes minéralogiques.
Le principal constituant de cette classe est l'argile attapulgite, exploitée principalement en
Géorgie du Sud et Nord de la Floride. Plus précisément, l'argile attapulgite s'est révélée tres
satisfaisante pour la purification des huiles de transformateur car elle a la capacité de
neutraliser les acides, adsorber les composés polaires et se décolorer en une huile

transparente. Ce qui rend attapulgite unique, c'est sa structure cristalline. Pendant
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le traitement, l'argile est broyée, activée par la chaleur, broyée, tamisée et ensachée. La
température de l'activation ou I'étape de séchage détermine le degré de porosité interne. Cette
porosité contribue a la hauteur de I'argile surface et donc capacité d'adsorption. L'activation
a haute température produit une argile peu volatile (L\VVM).C'est le matériau le plus actif qui
absorbe fortement l'eau, a une adsorption acide élevée, mais moins qu’optimale d’efficacité
décolorante. L'activation a basse température produit une argile a matiére volatile réguliere
(RVM) caractérisée par capacité dabsorption d'eau plus faible mais d’une efficacité de
décoloration supérieure a celle de LVM alors que la neutralisation de I'acide méme. Il a été
constaté que I'extrusion d'une argile d'attapulgite améliorera encore son pouvoir adsorbant
sur une argile non extrudée. Une argile extrudée est désignée AA. Pour la récupération
d'huile de transformateur, seules deux designations disponibles sont généralement applicable
- AARVM pour décoloration maximale dans un systeme sans humidité, ou AALVM pour

une bonne élimination de I'acide d'une huile contenant une forte humidité.

+ Alumine ou bauxite
La bauxite activée se compose principalement d'oxyde daluminium hydraté et
activée uniquement par traitement thermique. C’est un adsorbant dur, durable et résistant a
la chaleur peut étre régénéré et réutilisé plus longtemps que les argiles. La bauxite activée
est disponible en vrac dans différentes tailles de mailles et est utilisée pour filtrer les huiles

par percolation.

+ Tamis moléculaires

Les tamis moléculaires sont un groupe d’absorbants cristallins uniques capables de
séparer des substances taille moléculaire Ces adsorbants sont uniformément poreux et ont
une forte affinité pour l'eau. Les tamis moléculaires appartiennent a une classe de matériaux
connus sous le nom de zéolites. Les zéolithes sont des aluminosilicates ayant la
caractéristique inhabituelle de pouvoir subir une déshydratation avec essentiellement aucun
changement dans la structure cristalline. Le type 4A est utilisé avec de I'huile de
transformateur et a une affinité inhabituelle pour les composés polaires, en particulier I'eau.
Le tamis moléculaire 4A est disponible en vrac et peut étre régenéré. C'est beaucoup plus

cher que les autres matériaux adsorbants.
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2.7.3.2 Type de procédé

v" Procédeé de contact
Ce procedé permet l'utilisation la plus efficace de l'argile et en fonction de la
température qui est relativement élevé. Le degré de la régénération dépend de la

quantité d'argile utilisée et de I'état de I'huile.

v Percolation par gravité

Ce procédé utilise la gravité - comme la téte hydrostatique d'une colonne d'huile -
pour forcer I'huile a travers la colonne d'adsorbant, tel que l'argile. La sortie de
percolation par gravité est une sortie graduelle qui commence avec une huile sur-
traitée et se termine avec de I’huile méme condition qu'avant traitement. Pour obtenir
un produit uniforme, le mélange est nécessaire. Le débit lent entraine un long temps
de contact avec le média filtrant ce qui permet a une utilisation efficace de
I'adsorbant.

v Percolation par pression
La percolation a la pression est similaire a la percolation par gravité en principe, sauf

que I'huile est forcée a travers I’adsorbant par une pompe.

2.7.4 Procédé de silicate de sodium activée

Cette méthode est capable de varier pour répondre aux exigences des différentes

qualités d’huile en service. La méthode comprend les traitements de base suivants:

= Un traitement au charbon actif dans lequel 2% en poids de charbon actif est utilisé.
= Un traitement impliquant (30%) en volume d'une solution de silicate de sodium a 2%.

= Un traitement a I'argile dans lequel on utilise 2% en poids de terre a foulon activée.

L'huile usagée est chauffée a 85 ° C et est maintenue a cette température jusqu'a ce que
I'opération de filtration finale soit atteinte, la premiére étape consiste en un traitement par
agitation au charbon actif dans les cas ou l'indice d'acide de I'huile est de 0,5 mg kon/gr ou
plus. Cette étape est nécessaire pour empécher une émulsification ultérieure d'huile acide
avec la solution de silicate de sodium. Lorsque l'indice d'acide est faible, ce processus peut
étre omis. Par la suite I'huile doit étre decantée a travers un filtre dans un deuxiéme réservoir
ou elle est agitée avec une solution de silicate de sodium, qui sera séparée d’huile apres
traitement a travers une centrifugeuse. Et I'huile sera acheminée dans une cuve pour étre

mélanger avec de l'argile injecté a travers une trémie. Le mélange sera nettoyé en passant a
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travers une deuxiéme fois par la centrifugeuse qui sera acheminée dans un réservoir et

autorisée a se refroidir. Enfin, ’huile est filtrée et stocké.

2.7.5 Régénération par phosphate trisodique

La méthode au phosphate trisodique consiste a agiter un mélange d'huile usagée a
une solution de phosphate trisodique maintenu a la température de 80 °C pendant 1 h puis
en laissant le mélange a se seéparer. La partie de la solution de phosphate usé est drainée du
réservoir, tandis que la balance d’huile est lavée avec un jet d'eau. L'huile est ensuite sera
décantée a I'aide d'une centrifugeuse et d'un dispositif de chauffage dans une autre cuve dans
laquelle une argile est ajoutée et le mélange est agité pendant 15 min, et laissée reposer
pendant une nuit. L'huile est a nouveau lavée a I’eau chaude, décantée puis centrifuge et

déshydratée.

2.8 Conclusion

Le but de ce chapitre est de favoriser la conservation du I’huile isolante usagée pour
équipement électrique transformateur. En présentant des procédures détailléees de la
régénération des liquides isolants, par des moyens chimiques et mécaniques, afin de
permettre la restauration des propriétés physico-chimiques et diélectriques et de prolonger
d’avantage sa durée de fonctionnement.
Le recyclage des huiles minérales isolantes usagées peut étre un alternative appropriée et
économique a la combustion et a I'incinération. Différente technologie et techniques ont été
mises au point pour la purification et la régenération et qui doivent étre développée

d’avantage par les entreprises industrielles pour des buts économiques.
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3. MATERIELS, METHODES ET CARACTERISATIONS

3.1 Introduction

Les huiles isolantes sont sensibles a I'oxydation, ce qui conduit a la formation des
composés tels que les acides, les aldéhydes, les esters, les cétones, les peroxydes et les
alcools. Ces produits n'affectent pas seulement les propriétés isolantes du liquide, mais aussi
provoquent I’augmentation de la viscosité de 1’huile et a la formation des vernis et des
boues[71], ce qui diminue le rendement de 1’huile dans le transfert de chaleur. Ceci nuit
gravement a la performance du transformateur, et réduit sa durée de fonctionnement[72].
L'oxydation est principalement causée par l'exposition d’huile & haute températures en
présence d'oxygene, de métaux (Cu et Fe) et dhumidité, et entraine a la formation des
composés polaires (oxygenés), qui sont responsables de I'augmentation de l'acidité d'huile et
diminue donc sa rigidité diélectrique [73].
Ce chapitre est consacré a la caractérisation de I’huile usagée et les dépots de boues formées
et cumulées dans le transformateur, afin de connaitre leur morphologie, leur composition
et leur comportement thermique, et d’identifier leurs origines. La présentation du matériel,
des appareils et des méthodes de diagnostic utilisés dans notre étude sont aussi cités dans

ce qui suit.

3.2 Descriptions d'échantillons

Les huiles utilisées pour nos différentes expériences sont deux huiles minérales
usagées: le premier échantillon d’huile usagée recueillie lors d’une opération de vidange
d’huile d’un transformateur de puissance situe au sud d’Algérie (wilaya d’Ouargla).
L’équipement est implanté au niveau d’un poste de transport pour le compte de la société de
distribution de 1’électricité et du gaz du centre SDC Sonelgaz Algérie. Les caractéristiques

du transformateur sont identifiées dans le tableau 3.1.
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Tableau 3. 1 : Spécification de 1’équipement transformateur de puissance.

Désignations Caractéristiques
Marque FRANCE TRANSFO
Année de fabrication 1971
Date de mise en service 1975
Tension 30/10KV
Puissance 10 MVA

Les spécifications physico-chimiques et électriques de 1’échantillon d’huile usagée sont
mesurées conformément aux spécifications des normes ASTM et CEI, qui sont regroupée

dans le tableau 3.2.

Tableau 3.2 : Caracteérisation physico-chimique et dié¢lectriques d’huile isolante usagée.

Propriétés Norme Unité Valeur
Indice de neutralisation (TAN) IEC 62021 mg kon/gr 0.384
Teneur en eau IEC 60814 p.p.m 30.4
Facteur de dissipation a8 @50 Hz, 90 °C IEC 60247 — 0.253
Permittivité (90 °C), & IEC 60247 — 2.17
Résistivité (90 °C) x 10° IEC 60247 Q.m 0.986
Tension de claquage IEC 60156 kv 334
Viscosité cinématique a 40 °C ISO 3104 mm?/s 7.77
Densité ISO 3675 g/ml 0.875
Indice de couleur ISO 2049 — 6.9

Un deuxieme échantillon d’huile minérale prélevée lors d’une opération de contrdle
périodique d’un transformateur en service. Cette fois-ci, I’équipement est implanté au niveau
d’un poste haute tension situé a proximité de la ville de Sétif dans I'est de I’ Algérie (Sonelgaz
transport de L’électricité, GRTE spa). L’huile a été prélevée a partir d'un transformateur
de puissance de 80 MVA. Les caractéristiques de cette huile sont regroupées sur le tableau
ci-dessous.

Tableau 3. 3 : Spécification de I’équipement transformateur de puissance.

Désignations Caractéristiques
Marque ACEC
Année de fabrication 1975
Date de mise en service 1977
Tension 220/60/11KV
Puissance 80 MVA

Les spécifications physico-chimiques et électriques de 1’échantillon d’huile acidulée sont

résumées dans le tableau 3.4.
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Tableau 3. 4 : Caractérisation physico-chimique et diélectriques d’huile isolante acidulée.

Tests Norme Unité Valeur
Indice de neutralisation (TAN) IEC 62021 mg kown/gr 0.24
Teneur en eau IEC 60814 p.p.m 30.7
Facteur de dissipation a @50 Hz, 90 °C IEC 60247 — 0.214
Permittivité (90 °C), & IEC 60247 — 2.14
Résistivité (90 °C) x 10° IEC 60247 Q.m 1.48
Tension de claquage IEC 60156 kv 37.4
Viscosité cinématique a 40 °C ISO 3104 mm?/s 7.77
Densité ISO 3675 g/ml 0.835

Indice de couleur I1SO 2049 — 35

Notons que pour réaliser une étude comparative, un échantillon d’huile neuve de fabriquant
Power Oil APAR INDUSTRIES LTD. C’est une huile minérale naphténique de haute qualité, non

inhibée, dont les caractéristiques sont listées dans le tableau 3.5.

Tableau 3. 5 : Caractérisation physico-chimique et di¢lectriques d’huile neuve.

Tests Norme Unité Valeur

Indice de neutralisation (TAN) IEC 62021 mg kon/gr 0.009
Teneur en eau IEC 60814 p.p.m 19.6

Facteur de dissipation a @50 Hz, 90 °C IEC 60247 — 0.0014
Permittivité (90 °C), & IEC 60247 — 2.12

Résistivité (90 °C) x 10° IEC 60247 Qm 250.13

Tension de claquage IEC 60156 kV 60

Viscosité cinématique a 40 °C 1SO 3104 mm?/s 6.558
Densité 1SO 3675 g/ml 0.830
Indice de couleur 1SO 2049 — <05

3.3 Description du matériel :

Les mesures de ces parameétres représentatifs des huiles testées ont été réalisées en

utilisant les équipements et les normes suivantes:

= Burette digital, utilisé pour déterminer l'indice d'acidité selon la norme CEI 62021.
I'indice d'acide indique le nombre de mg dhydroxyde de potassium (KOH)
nécessaire pour neutraliser 1 g de I'échantillon d'huile. Le point final du titrage a été

déterminé a l'aide de l'indicateur phénolptaline.

» METROHM 756 KF coulometer (Suisse), utilisé pour determiner la teneur en eau
selon la norme CEI 60814. Un gramme de I'échantillon d'huile injecté dans le titreur

automatique et apres réaction, la teneur en eau a été enregistrées. La mesure est
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répétée trois fois pour évaluer la répétabilité de 1’analyse, la teneur en eau finale est

la moyenne des trois teneurs en eau.

= Testeur de résistance diélectrique DTLC BAUR (ALLEMAGNE), utilisé pour
mesurer le facteur de dissipation diélectrique, resistivité et permittivité selon la
norme CEI 60247.

= Densité est mesurées selon la norme 1SO 3675(Valeur Limite <0,91) en utilisant

une éprouvette, un densimetre et un thermometre.

= Megger OTS 100AF / 2 (USA), utilisé pour déterminer la tension de rupture
diélectrique conformément a la norme CEI 60156. La tension de claquage a été
mesurée en utilisant une cellule standard bi-sphérique avec un espacement de 2,5
mm dans un liquide diélectrique. Une tension alternative avec une fréquence de 50

Hz a été appliquée avec un taux croissant de 2 Kv/s.

»= Testeur de colorimétres spectrophotométriques LOVIBOND PFX 195
(ROYAUME-UNI), utilisé pour mesurer la couleur des huiles conformément a la
norme 1SO 2049.

= LABOVISCO TAMSON TV 2000 (HOLLANDE), utilisé pour déterminer la
viscosité cinématique selon la norme ISO 3104. La méthode est basée sur le
principe des tubes Ubbelohde. La vitesse d'écoulement de I'huile dans un capillaire

vertical sous pression atmosphérique est convertie en viscosité cinématique.

3.4 Caractérisation de 1’huile usagée

3.4.1 Analyse d’huile usagée par spectroscopie FT-IR

L’échantillon a été analysé avec un spectromeétre Infrarouge de marque Perkin Elmer
Paragon 1000. La gamme de longueurs d’ondes étudiées s’étendait de 400 a 4000 cm™. Les

résultats de I’analyse de I’échantillon sont présentés sur la figure 3.1.



CHAPITRE 3 : Matériels, méthodes et caractérisations 65

007 Jn
] o i ;
90 : ]’l‘!fq'r-ﬂ"l \\.,\ . ~ Huile usagée
o \ NN N
1) \ s~ \ \\ ;r'“\ .
70 \ f/\\// L\ oy
S J; LA
= f
= \ / i )'H
£ o0 | 1f |
g “\ ] an
E 50 \ | \
g | } 1725-1700 cm? k'll
s 40+ fl C=0: Carbonyl [ P'\ f\ ,f\ .\Jl \
1 / 1 A w el
I | / VAR A (
1 \ A [V 1600-1650 cn? / "
: | ‘.f I ~ 0 NO, : Nitrate i/
201 \ } .. [ j\ y \\
L VS ‘—'.-" —
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
Wavenumbers (cm)

Figure 3. 1 : Spectre FT-IR d'huile isolante usagee.

A la lecture de ce spectre, il apparait clairement la présence d’une bande située entre 1700
et 1725 cm™, qui correspond aux vibrations d’élongation des liaisons carbonyles (C=0) des
produits d’oxydation. Géneralement, toutes les huiles usagées représentent des liaisons
caractéristiques situées dans cette région spectrale. Ceci est d0 aux vibrations des
déformations attribuées au groupement C = O d'acides carboxyliques, d'aldéhydes, de
cétones et d'esters. L'oxydation thermique s'accompagne d'une nitration, qui se produit
également lorsque les températures augmentent, produisant des composés organiques qui se
transforment en oxydes d'azote (NO, NO; et N2Oy) [74]. L'effet de la nitration sur la qualité
de I'huile est similaire a celui de I'oxydation et augmente également la viscosité de I'huile
ou conduit a la création des substances et de sediments insolubles. La nitration produite
peut étre une caractéristique significative dans la région spectrale comprise entre 1600
et 1650 cm ~Y[75]. L’échantillon d’huile usagée présente des bandes trés intenses entre
2850 cm™ et 2960 cm, et entre 1385 cm™et 1464 cm™, qui correspondent respectivement
aux fréquences de vibrations d’élongation et de déformation dans le plan des liaisons C-H
des hydrocarbures. De plus la bande présente a la fréquence de 720 cm™ correspond aux
vibrations des liaisons C-H des longues chaines carbonées. Cependant les bandes entre
1570 cm-1 et 1614 cm-1, et celles vers 1095 cm™, correspondent aux fréquences de
vibrations des doubles liaisons C=C des composés aromatiques, tandis que les bandes vers
1095 cm™ correspondent aux vibrations des silicates, phosphates, et sulfates, issus des
additifs des huiles.
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3.4.2 Caractérisation des fractions organique d’huile usagée par GC/FID

La méthode chromatographie en phase gazeuse (GC FID)permet la détermination des
fractions des hydrocarbures extractibles dans la gamme de bande de carbone entre nCs et
nCso [76]. Le chromatographe GC / FID utilisé est de marque Hewlett Packard 5890 Séries
I1-Plus, équipé d'un passeur d'échantillons HP 7673et détecteur FID raccordé a la colonne
DB-5 de 30 x 0,32 mm (colonne capillaire de silice fondue méthyle-5% -phényle
polysiloxane). La température du four a été programmeée a partir de40 ° C qui a été maintenue
pendant 3 minutes et par la suite a été portée a 300°C avec la vitesse de 15 °C / min. Des
échantillons ont été injectés en mode sans division, avec le relais ouvert a 20 sec. Injecteur
et les températures du détecteur étaient entre 280 et 300 ° C, respectivement. L’hélium était
utilisé comme gaz vecteur a une vitesse linéaire entre 25-30 cm sec, et le traitement des
données ont été realisé avec la chromatographie Agilent Chemstation logiciel.

La figure ci-dessous illustre le chromatographe trouvé
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Figure 3. 2 : Chromatogramme GC / FID d’huile usagée.

Le chromatogramme GC-FID de 1’échantillon d’huile usagée, présente une bosse de
composants non résolus est observé, surmonté par des signaux de n-alcanes [77].
La figure 3.2 de I’échantillon d’huile pour transformateur, nous a permis de distinguer deux
parties principales : la premiére, avec des pics mal résolus a des temps de rétention inférieurs
a 60 minutes, et la seconde, avec des pics non separés formant une structure caractéristique
non résolue a des temps de rétention supérieurs a 60 minutes attribuée a la base d’huile. De
toute facon, I'nuile minérale se compose principalement d'hydrocarbures entre C14-C22 avec
un pic centrée a C1g[78]. Le chromatogramme montre que le liquide isolant a une distribution
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unimodale des hydrocarbures entre n-Cis et n-C22[79]. Les plus importants composants
résolus ont été représentés par la série homologue de n-alcanes dont le nombre de carbone

est compris entre 14 a 22.

La majorité des composes presents dans cette fraction sont des molécules qui ne peuvent étre
résolues par des colonnes GC capillaires et sont appelées mélange complexe non résolu
(UCM), et apparait dans une zone sous forme d’une bosse entre la ligne de base de solvant

et la courbe définissant la base des pics résolvables [80].

3.4.3 Caractérisation de la fraction volatile d’huile usagée (DGA)

L’échantillon a été analysé avec un analyseur chromatographique gazeux GC-TOGA
Perkin Elmer Clarus 680 entiérement automatisé avec contrdle pneumatique (PPC), avec un
head space et deux détecteurs (TCD et FID), équipé de deux colonnes de type PLOT la
1 Carboxen® 1006et la 2™ Molecular Sieve5A (longueur de 30m ; Diamétre de 0,5mm).
Le Tableau 3.6 montre les gaz solubles dans notre échantillon d’huile usagée. Ce sont des
parameétres indicateurs importants pour I’évaluation du degré de dégradation du liquide

isolant.

Tableau 3. 6: Concentration des gaz dans ’huile usagée par 1’analyse DGA.

Gaz dissous Unité 2?;?8)%’835 'IE;E:)Iieun:s Norme
HYDROGENE (H) 9 50-150
MONOXYDE DE CARBONE (CO) 753 400-600
OXYGENE (O3) 3903
AZOTE (N2) 58 477
DIOXYDE DE CARBONE (CO) 8 155 3800-14000 ASTMD
METHANE (CH.) ppm 115 30-130 3612-C
ACETYLENE (CzH>) 0 2-20 (2001)
ETHYLENE (C2Ha) 13 60-280
ETHANE (C2He) 71 20-90
PROPANE (CsHs) 119
PROPYLENE (C3Hs) 164

Les niveaux de concentrations des différents gaz sont considérés comme inacceptables en
service. La quantité totale des gaz combustibles est plus de 71 000 et indique que la
décomposition est importante au niveau de I’huile diélectrique et ’isolant solide papier [81].
Les gaz clés sont : Monoxyde de carbone(CO), Oxygéne (Oz), Azote (N2), Méthane (CHa4),

Dioxyde de carbone (CO2). Ethane (C2Hs), Propane (CsHs), Propyléne (CsHe).
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3.4.4 Analyse des dérives furaniques avec la chromatographie HPLC

L’échantillon a été analysé avec un analyseur chromatographique liquide HPLC
Perkin Elmer, le systeme est équipé d’un détecteur PDA Plus. La colonne de type Brown lee
SPP C8, 2.7 um, 2.1 x 100 mm, la température du four est programmée a 42 °C et avec un
volume d'injection de 1’ordre 5 ul. Tous les solvants étaient de qualité HPLC et les
échantillons ont été filtrés a I'aide d'un Filtre en nylon de 0,45 pm. Les standards de furanne
ont été obtenus aupres de fournisseur Sigma-Aldrich. L’analyse et le traitement des données
ont été effectués avec le logicielle Chromera.

Les résultats d’analyse de 1’échantillon d’huile usagée sont presentés dans la figure 3.3.
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Figure 3. 3: Chromatogrammes des produits furane 5SHMF et 2FAL a la longueur
d’ondes 276 nm.

Les concentrations des produits de dégradations de 1’isolant papier dans 1’huile usagée on
montrée la formation significative de 2-furaldéhydedans I'huile et qui était le plus élevé,
suivis par le 2-méthylefurfural, les teneurs maximales observées sont indiquées dans le
tableau 3.7. Et nous avons enregistrée un niveau de dégradation de 1’isolation cellulosique

du transformateur tres avancé, qui confirme que le papier est fortement dégradé.
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Tableau 3. 7: Concentrations des produits de dégradation de papier cellulosique
dans I’huile usagée.

, . . | ANALYSE LIMITES
DERIVES FURANIQUES UNITE | - 00015 | ADmissieLes | NORME
2-FURFURAL ALDEHYDE (2FAL) 4.9 <0,7
5-HYDROXY2-METHYLFURFUR 0.008
ALDEHYDE (5HMF) ' CEIl 61198
5-METHYL2-FURFUR ALDEHYDE (5MEF) | PP™ <0.01 - (1994)
2-ACETYLFURANE (2ACF) <0.01 -
2-FURFURYL ALCOOL (2FOL) <0.01 -

3.5 Prétraitement des huiles usagées

Les d’huiles usagées ont été prétraitées dans une premiére étape par séparation des

composées boues du liquide. Cette opération a été assurée avec un équipement centrifugeuse

muni d’un séparateur MAB (marque Alfa laval S.A. — origine Espagne). Le schéma est

illustré sur la figure 3.4.

Une force centrifuge est utilisée dans un hydro-cyclone pour but de séparer et retirer

rapidement 1’eau, les dépdts boues formé dans le transformateur. Par la taille et de la

différence de densité entre eux. Une force de rotation importante est appliqué sur I’huile

usagée afin de vieille a sa purification (la vitesse exercé varie entre 5000-9000 tr /min). Ce

traitement est utilisée en continué dans un circuit fermé pendant quatre a cingq passe du

volume total d'huile, et avec une température d'huile en circulation supérieure a 60 °C et un

vide poussée pas moins de 1 mm Hg.

Chambre de
dégazage

Pompe a vide

Reéchauffeur

Séparateur
liquide-liquide
solide

Figure 3. 4 : Photo de I’appareil centrifugeuse (Marque ALFA-LAVAL).
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Ce prétraitement physico-chimique de 1’huile usagée est un moyen efficace pour assurer la
séparation des contaminants libres et en suspension par rapport a la plupart des autres

moyens [69]. La figure 3.5 illustre une partie trés importante de cet équipement.

BOL
SEPARATEUR

Figure 3. 5 : Photos de bol séparateur de I’équipement centrifugeuse.

Pour I’ensemble des travaux de traitement d’huiles usagées par I’équipement centrifugeuse
ALFA LAVAL, nous enregistrons la formation des dépéts sur le bol séparateur, la premiere
coche des dépots et localisé en fond et paroi de bol sous forme d’une boue humide et seche

(Comme précisé dans la photo Figure 3.6).

Figure 3. 6 : Photo de gateaux boue formé a la paroi de bol séparateur.

L’analyse physico-chimique ainsi que la morphologie de ces dépots boues a été réalisée avec
des échantillons directement prélevées sur le bol séparateur de 1’équipement centrifugeuse a

I’aide d’un scalpel.

3.6 Caractérisation physico-chimique des boues

3.6.1 Etude de la morphologie MEB

Un échantillon de dépdt boue séche a été observé au microscope électronique a
balayage (MEB) Philips XL40. L’analyse chimique a été réalisée a I’aide d’une microsonde
EDX (Energie Dispersive X-Ray), avec systeme IMIX-PGT.
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La figure 3.7, enregistrée avec un grossissement de 350, montre que les dépots présentent
un aspect de vernis craquelé dans la surface. Ces dépots sont formés par 1’agglomération

de particules de trés petites tailles qui croissent a partir de la surface du bol séparateur.

Figure 3. 7 : Observation des dépdts boues au MEB (Grossissement de 350).

3.6.2 Analyse élémentaire EDX

L’analyse chimique ¢élémentaire effectuée par EDX, montre que la composition
chimique des dépots est assez hétérogene (Figure 3.8). On retrouve globalement les mémes

¢léments avec des proportions différentes d’un champ a un autre.

Ces ¢léments chimiques répartis partout dans I’échantillon, sans localisation privilégiée,
peuvent étre classés en trois groupes selon leurs importances quantitatives et leurs origines :
le premier groupe comporte les éléments majoritaires détectés (carbone et oxygene) ; le
second groupe comporte les éléments métalliques (aluminium, fer, cuivre) ; et le troisieme

groupe comporte les autres especes chimiques (potassium, soufre, calcium et silicium).

Element Wieoo At%

CK 58.16 69.10
OK 2920 26.04
AIK 01.90 01.00
SiK 03.10 01.57
SK 00.42 00.19
KK 00.26 00.09
CakK 0221 00.79
FeK 04.53 01.16
Cuk 00.23 00.05
Matrix Correction ZAF

-
1378 LSecn: 76

KV 200 MAG200 TILT 0.0 MICRONSPERPIXY 1.138

Figure 3. 8: Cartographie des éléments présents dans la boue.
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Cette analyse chimique élémentaire permet d’affirmer que les boues formées dans les huiles
minérales, déposées au niveau bas de la cuve de I’équipement transformateur, et récupérées
dans le bol séparateur de la centrifugeuse, sont certainement formees a la suite de la
dégradation de I’huile minérale isolante, ce qui est prouvé par ’identification d’éléments tels
que le potassium, soufre, calcium qui font partie des additifs d’huile et peuvent étre de ce
fait utilisés comme des marqueurs de la dégradation du liquide isolant. Ce sont des boues
carbonées riches en eéléments métalliques issues vraisemblablement de 1’usure des organes
métalliques du transformateur qui contiennent de I’aluminium, du cuivre et du fer. En effet,
a la suite de I’oxydation de I’huile isolante, des réactions de polymérisation se produisent et
conduisent a la formation de vernis qui agit comme un liant et assure la cohésion entre les
particules de carbone (suies) et les particules d’usure métalliques, collectées au niveau
d’huile usagée. La poursuite de ce processus peut déclencher le cycle de formation d’une

masse importante en fond de la cuve de I’équipement transformateur.

3.6.3 Etude de comportement thermique

L’¢tude du comportement thermique des dépots boues a été réalisée par 1’analyse
thermogravimétrique (ATG) en utilisant la thermobalance Linzeis L81 (Linzeis, Selb,
Germany).Les échantillons prélevés de bol séparateur équipement centrifugeuse ALFA-
LAVAL a I’aide d’un scalpel.

La procédure appliquée pour le traitement thermique est identique pour tous les deux
échantillons de dépdts de boue humide et séche. Environ 15 mg d’échantillon sont introduits
dans un creuset en platine. L’échantillon est chauffé¢ jusqu’a 600°C pour la boue humide et
1000°C pour la boue seche, a une vitesse de 10°C/min sous courant d’azote (atmosphere
inerte). Un séchage dans une étuve a 120°C pendant 48 heures a été réalisé pour 1’obtention
de la boue s¢che. La mesure de la masse perdue permet de déterminer 1’indice de maticre
organique des deux échantillons. Les températures correspondantes a chaque phase de
dégradation ont été déterminées grace aux dérivées des courbes de masse perdue en fonction

de la température.

Les courbes d’ATG obtenues pour les différentes boues étudiées sont présentées dans la
figure 3.9 et reportent la dérivée de la courbe d’ATG obtenue pour la boue cumulée dans
I’échantillon d’huile usagées. D’apres ces figures, les courbes d’ATG des dépdts boues

peuvent étre divisées en 3 zones : la premiere zone s’étend de la température ambiante
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jusqu’a 100°C, la deuxiéme zone démarre de 100°C et s’étend jusqu’a 300°C, et la troisiéme

zone couvre les températures comprises entre 300°C a 1000°C.

Dans la premiere zone, I’évaporation de produits 1égers se produit exactement entre 80°C et
100°C. Ces produits légers pourraient étre attribués a des molécules d’eau provenant de la
condensation des vapeurs d’eau et de gaz générés apres différentes contraintes au cours de
fonctionnement du transformateur telles que : formation d’arc électrique, la décharge corona,
la production d’étincelles a faible consommation d’énergie, en cas de décharge partielle, de
surchauffe, de points chauds.... IIs pourraient aussi correspondre a des produits de bas poids
moléculaires générés au cours du processus de dégradation du liquide isolant.

Dans la deuxieme zone, une décomposition peut étre observée :

= Entre 100°c et 300°c pour I’échantillon de dépbt boue humide. celle-ci montre une
importante perte de masse (98 %) dans le méme domaine de température, et on peut
donc conclure qu’a cette température, les fractions d’huile encore présentes sont
volatilisées, on peut affirmer qu’il contient des fractions résiduelles de 1’huile
isolante. celles-ci pourraient avoir été déja évaporées ou dégradées lors de

fonctionnement du transformateur.

= Entre 100°c et 300°c pour I’échantillon de dép6t boue séche. celle-ci montre une
perte de masse de 50% dans le méme domaine de température, qui a été attribuée a
I’évaporation de la fraction de haut poids moléculaire présente dans les dépots. cette
fraction peut se former par des réactions de polymérisation suite au processus

d’oxydation d’huile isolante.

Enfin, dans la troisieme zone, les pertes de masse observées entre 300°C et 600°C pourraient

vraisemblablement correspondre au craquage des résidus carbonés.
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Figure 3. 9 : Courbes ATG des boues humide (A) et sec (B) étudiés et obtenues sous azote.

La température et le pourcentage de matiére perdue a chaque phase de décomposition sont

reportés dans le tableau 3.8.

Tableau 3. 8 : Données résultant de la décomposition thermique des dépdts boues humide

et seche par ATG.
. . Boue Humide Boue séche
Echantillon
% masse T (°C) AH (J/g) | % masse T (°C) AH (J/g)
187 étape 92.43% 120.56 97.50 1.09 % 99.95°C 138.9
2¢me étape 471 % 295.32 130.90 33.47 % 676.82 °C 9.832
3¢me dtape 30.09 % 789.23 °C 37.29
Matiére organique Matiere organique
(600°C) 2.84% (1000°C)

Dépots gras

35,65%

Dépots secs

Ce tableau montre qu’il existe une corrélation entre 1’indice de mati¢re organique pris a 600

et 1000°C et les pourcentages de mati¢re grasse (résidu d’huile : vers 290°C), et d’huile

polymérisee (vers 410°C). On peut ainsi dire qu’il y a formation de deux types de dépdts en

fonction du cycle de vie du transformateur : (i) des dépdts « gras » et (ii) des dépots « secs

», qui seront classés suivant leurs pourcentages de matiéres organiques volatiles déduits des

courbes ATG. La formation de chaque type de dép6ts dépend de la sévérité des contraintes

appliquées et qui ont été¢ soumis a I’équipement €lectrique transformateur.
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Le processus de décomposition des huiles a base de pétrole a déja été décrit. Ces huiles sont
créées a partir d'un mélange de différentes molécules d’hydrocarbures contenant des groupes
CHs, CH et CH. La scission de certaines liaisons C-H et C-C peut résulter de défauts
thermiques ou électriques, avec la création de petits fragments instables, sous forme
radicalaire ou ionique, tels que H., CHs., CHz., CH- ou C. Les fragments se combinent
rapidement a travers des réactions complexes en molécules de gaz telles que I'hydrogene, le
méthane, I'éthane, I'éthyléne ou l'acétylene. Les défauts de faible énergie (par exemple les
décharges partielles) intensifient la scission des liaisons C-H et I'accumulation d'hydrogéne
(le principal gaz de recombinaison).

Des températures plus élevées sont nécessaires pour la scission des liaisons C-C et leur
recombinaison en gaz avec une liaison simple C-C, une double liaison C = C ou une triple
liaison C = C [82, 83]. La présence d'aluminium ou de cuivre et principalement d'oxygene
sont les autres facteurs accélérant la dégradation du systéme isolant du transformateur.

L'oxygene et la température représentent également la réaction décisive (réaction
d'oxydation thermique) pour la dégradation des matériaux a base organique[84, 85].
L'activation de I'énergie et la stabilité a I'oxydation peuvent trés bien refléter tous ces
processus de dégradation et leur comportement en fonction du temps de fonctionnement
(Figure 3.10).
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Figure 3. 10: Courbes de la décomposition thermique de la boue humide (A) et sec (B) par
ATG.
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Les courbes ATG montrent une stabilité thermique totale des deux échantillons boues
humide et séche jusqu'a 60°C. A des températures supérieures a 60°C, le dégazage de la
boue se produit, accompagné d'un effet endothermique trés faible. Il s'ensuit une
décomposition oxydative, qui se produit difféeremment d'un échantillon a l'autre et en
fonction de 1’état de chaque échantillon (humide ou sechée). La boue humide perd 99% de
sa masse jusqu’a 300°C contre 50% pour la boue séche, cette décomposition est
exothermique dans la derniére partie et son maximum est de 260°C pour 1’échantillon boue
humide, et 676°C pour I’échantillon boue séche qui s’accompagne d’un autre effet thermique
endothermique et qui confirme une stabilité thermique due a sa composition complexe et

résistante.

3.6.4 Caractérisation rhéologique d’huile usagée et boues

Sur la figure 3.11sont illustrées les courbes d’écoulement (viscosité apparente 1app€n
fonction de la vitesse de cisaillementy) des deux échantillons d’huile usagée et de boue

humide.

10000 -
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Figure 3. 11 : Courbes d’écoulement d’huile usagée et boue a T=20 ° C.

Il apparait clairement que nappd’huile usagée est insensible a la vitesse de cisaillement ce
qui permet de confirmer que le fluide isolant a le caractére Newtonien, ce qui signifie que la

viscosité est indépendante du taux de cisaillement [86].

Toutefois, la viscosité apparente de la boue varie en fonction dey, d’ot un comportement
non newtonien. A trés faibles cisaillement (y<10~2 s) et a trés fort cisaillement

(¥>10% s, la viscosité semble enregistrer un palier constant. Ceci permet de présager :
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= Un comportement a caractere liquide de la boue, de viscositér, = Cte, lorsque

celle-ci est trés faiblement sollicitée ou méme aurepos (y — 0).
= Un deuxieme comportement newtonien de la boue, de tres faible

viscositér_ = Cte, lorsque celle-ci est tres fortement sollicitée (y — ).

La présence de ces deux régions newtoniennes, avec un comportement intermédiaire
rhéofluidifiant (lorsque le cisaillement augmente, la viscosité diminue) suggére un
comportement rhéologique de type structural, et pouvant étre représenté par les lois
constitutives de Carreau [87] ou de Cross[88]. Le modele de Carreau a permis un trés bon
ajustement de la courbe d’écoulement, avec une explication de la variance donnée par le
coefficient de détermination de 97% (R? = 97%). L’identification de ses paramétres
rhéologiques a été exécutée, par utilisation du logiciel STATISTICA dans sa version 8.0,
par son module d’optimisation non linéaire. D’ailleurs, la courbe d’écoulement théorique

du modele semble bien lisser les valeurs expérimentales de viscosité, figure 3.11.

A noter que le modéle de Carreau a pour équation 3.1 :

(Mo—Mw)

N="Ne+ k2T Equation 3.1

. No représente la viscosité au taux de cisaillement nul,

. 1« est la viscosité au taux de cisaillement infini,

. k est un temps caractéristique nécessaire pour obtenir un début de
déstructuration des macromolécules. nous préférons substituer ce parametre
par son inverse, 1/k qui a la dimension d’une vitesse de cisaillement, défini
comme étant une vitesse de cisaillement critique, deitique (S7). & partir de
deritique, 12 Viscosité de la boue commence a chuter et donc, ce qui marque le
début du comportement rhéofluidifiant.

. p est ’exposant de carreau.

Les valeurs des quatre parameétres caractéristiques de la boue sont regroupées dans le
Tableau 3.9.

Tableau 3. 9 : Valeurs des paramétres rhéologiques caractéristiques du modele de Carreau.

Paramétre 1o (Pa.s) N (Pa.s) | D critique(s?) P

Valeur 991.04 0.026 0.005 0.65
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La valeur de noqui représente la viscosité a trés faible vitesse de cisaillement pour le produit
boue est tres importante (~1000 Pa.s), par rapport a la viscosité de 1’huile usagée qui est de
0.020 Pa.s. Ceci impose la problématique de I’efficacité de cette boue a échanger la chaleur,
vue I’importance de sa viscosité. En effet, lors des échanges thermiques, dans les
transformateurs, les écoulements générés par les radiateurs, aux huiles sont quasiment tres
faibles et par conséquence les cisaillements sont tres faibles. Or, c’est dans ce domaine de
cisaillement que la boue enregistre la viscosité la plus élevée, a cause de son comportement
non newtonien. Aussi, est-il important de connaitre, avec précision, la relation entre la
capacit¢ d’échange de chaleur d’une boue en fonction de sa viscosité, lorsque son

comportement bascule du newtonien au non newtonien.

Ce changement du comportement rhéologique est probablement dia a l’effet de la
dégradation d’huile minérale isolante sous différents contraintes (thermique, électrique...)
exercé sur 1I’équipement électrique transformateur, des réactions de condensation et de
polymeérisation des produits oxygénes se produisent, ce qui entraine la précipitation des
produits non solubles. Ces produits ont pour conséquence 1’augmentation de la viscosité du
lubrifiant, a tres faible cisaillement. 1l est important de souligner que lorsque la boue est sous
vitesse de cisaillement importante, la viscosité chute de maniere drastique, en rejoignant la
viscosité¢ de I’échantillon d’huile usagée. Ceci permet de déduire que les éléments non
solubles ou non miscibles, a I’image de 1’eau, figurant dans la boue et qui lui ont conféré une
viscosité tres élevée au repos, se présentent sous forme de floculat. Leur association, au
repos, est trés lache et peut subir facilement une déstructuration ou une défloculation qui se
manifeste par une diminution importante de la viscosité, au point de retrouver la viscosité de

I’huile usagée.

3.7 Conclusion

Dans ce chapitre, les différents échantillons d’huiles usagées objet de la régénération
et de purification ont été présentés. Plusieurs méthodes et techniques de caractérisations
d’huile dégradée et dépot boue ont été décrites
L'huile dans chacune des deux transformateurs a montré que 1’état des propriétés physico-
chimiques et diélectriques sont non adéquats, et dans un ¢état d’obligation
au reconditionnement ou remplacement pour la sauvegarde des deux équipements.
Les boues formées dans I’huile minérale isolante et déposées au fond de la cuve du

transformateur, sont principalement des dépdts carbonés formes a partir de la dégradation
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thermo-oxydante des huiles isolantes. Ces boues contiennent une quantité importante des
particules métalliques issues de I'usure de certaines parties du transformateur. Plus
précisément, la dégradation oxydante des huiles induit des réactions de polymeérisation et
conduit a la formation de vernis qui agit comme liant en assurant la cohésion entre ces
particules métalliques.

Les observations au MEB couplé a I’analyse EDX et 1’analyse par ATG ont révélé que les
boues sont des mélanges complexes de composes volatils et semi-volatils (fraction grasse et
produits de polymeérisation) condensés sur un résidu inorganique solide (carbone et métaux),
ainsi que I’existence des dépots de natures différentes. Il y a des dépots « gras » et des dépdts
« secs », classés en fonction de la quantité de matieres volatiles présentes. La formation de
ces boues dépend fortement de la sévérité des contraintes appliquées durant 1’exploitation

de I’équipement transformateur (contraintes thermiques, électrique .....).



CHAPITRE 4
REGENERATION D'HUILE ISOLANTE USAGEE EN
COMBINANT PLUSIEURS STRATEGIES
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4. REGENERATION D'HUILE ISOLANTE USAGEE EN
COMBINANT PLUSIEURS STRATEGIES

4.1 Introduction

Lors de I’exploitation des équipements ¢lectriques transformateurs, le liquide isolant
subit des processus de dégradation lents mais réguliers. Une dégradation progressive et un
vieillissement prématuré résultent de divers phénoménes, notamment les contraintes
électriques, thermiques et chimiques [89]. De plus la présence des impuretés dans 1’huile
diélectrique augmente le taux de dégradation et raccourcit la durée de vie utile des
transformateurs, générée par la présence des particules métalliques et cellulosiques en

suspension avec d'autres produits.

Le potentiel de défaillance du transformateur est donc directement corrélé au matériau
isolant liquide. Pour des raisons environnementales et économiques, les huiles oxydées
peuvent étre réutilisées apres régeneration. Cette opération implique que les polluants
indésirables sont éliminés par des procédés physiques ou chimiques, afin d’assurer
I'élimination des composants acides, de I'eau et des autres sous-produits de vieillissement

issus de la dégradation des différents constituants du transformateur.

Ce chapitre résume les actions corrélatives a un procédé de régénération des huiles isolantes
usagées d’un transformateur de puissance. L'objectif est d’optimiser et d’étudier une
méthode de traitement écologique pour conférer a I'huile vieillie des propriétés proches

d’une huile neuve.

4.2 Description du procédé de régénération

Le procédé de régenération proposé consiste a assurer la restauration des propriétés de
I’huile usée afin de les rapprocher de 1’huile neuve. deux normes ont été utilisées et qui
servent de lignes directrices pour l'exploitation et la maintenance des transformateurs, a
savoir la norme BS EN 60422: 2013 [90] et la norme IEEE 637-1985 (R2007) [69].
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Le procédé de régénération étudié est décrit dans la figure 4.1. La méthode consiste a
I’élimination des contaminants polaires solubles et insoluble par combinaison de deux types
de traitement (traitement physique et chimique). une stratégie reconnue actuellement comme
la plus efficace et la plus rentable comme méthode de traitement d'huile diélectrique pour
transformateur [51].

Le diagramme ci-dessous présente le schéma général du procédé de régénération basé sur la

centrifugation, distillation sous vide et un traitement de finition par adsorption.

HUILE USAGEE
v

PRETREATMENT

(Décantation, Filtration)

\

CENTIFUGATION ’

v

EAUET
DESHYDRATATION —
v HYDROCARBURES LEGER

TREATMENTDE FINITION
(adsorption by adsorbent)

v
FILTRATION —

v
HUILE DE BASE

—_— LES IMPURTES SOLIDE
EAU LIBRE

BOUES

ADSORBENTS USES

Figure 4. 1: Diagramme de processus de régénération proposée.

Le procédé de régénération objet de cette étude combine plusieurs étapes de traitement, pour

permettre un traitement avec un taux d’amélioration dépassant les 90%.

Un prétraitement d’huile usagée est assuré par I’étape de décantation dans des réservoirs de
stockage. Cette étape préliminaire est une méthode plus simple a mettre en ceuvre, elle assure
aussi la précipitation naturelle des impuretés nocives sous I’effet des forces gravitationnelles. La

durée du procédé dépend énormément du degré de la pollution d’huile usagée.

La filtration permet entre autres 1’élimination des impuretés mécaniques et les composants
resineux en passant ’huile usagée a travers les grilles de filtres spéciaux. Afin de 1’augmentation

de la qualité de purification, on peut réaliser en plusieurs étapes (filtration grosse et fine).

Pour la purification a la centrifugeuse, on a utilisé I’équipement de marque ALFA- LAVAL
(décrit au chapitre 3). Cette approche est fondée sur la non homogeénéité du mélange et permet de

séparer les différentes fractions de I’huile. La purification par centrifugation est considérée comme
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étant la méthode la plus efficace pour la séparation de 1’eau et des impuretés mécaniques (les

impuretés insolubles).

Apres ’étape de centrifugation, l'huile usée est passée au niveau d’un déshydrateur, qui
constitue un moyen efficace pour réduire la teneur en gaz et en eau de I'huile usagée. Le
traitement est effectué en pulvérisant I’huile dans une chambre a vide chauffée a 80 °C et
soumis a une pression de vide au voisinage de 0,5 mm Hg dans 1’équipement SES / 321
SESCO - USA (Figure 4.2).

CHAMBRE
AVIDE

Figure 4. 2: Equipement de déshydratation (Marque SES / 321 SESCO).

A la suite d'un tel traitement avec les moyens typiques employés qui sont la centrifugation, le
dégazage et séchage d’huile sous vide, on peut remarquer la variation des propriétés d’huile
enregistrées dans le tableau 4.1, qui sont énumérées comme suivants:
1. Diminution de la teneur en eau de la teneur initiale de I’ordre 35.4 ppm a la teneur
del5 ppm.
2. Amélioration de la tension de claquage d’huile a un niveau requis de 70Kv.
3. La réduction d’indice d’acide TAN (jusqu’a un taux de 0,24 KOH /g).

4. Amélioration du facteur de dissipation (0,234) apres élimination des contaminants solides.
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Tableau 4. 1: Caractéristiques d'huile isolante usagée apres centrifugation et

déshydratation.

Propriétés Norme Unité Valeur
Indice de neutralisation (TAN) IEC 62021 mg kon/gr 0.24
Teneur en eau IEC 60814 p.p.m 15
Facteur de dissipation a @50 Hz, 90 °C IEC 60247 — 0.234
Permittivité (90 °C), & IEC 60247 — 2.17
Résistivité (90 °C) x 10° IEC 60247 Q.m 0.940
Tension de claquage IEC 60156 kv 70
Viscosité cinématique a 40 °C 1SO 3104 mm2/s 7.64
Densité 1SO 3675 g/ml 0.870
Indice de couleur 1SO 2049 — 6.4

Par la suite I’huile prétraitée obtenue subit un suivant traitement par percolation, afin d'éliminer
les contaminants solubles. Cette étape basee sur la rétention sélective des contaminants moyennant
différents absorbants. L’élimination sélective des impuretés polaires permet d’améliore la couleur

de I'huile, la stabilité thermo-oxydante et les propriétés dielectriques.

Tous les adsorbants ont été formulés pour une composition de 10%, et conditionnés dans une
colonne, afin d’évaluer leur pouvoir adsorbant sous forme unique, binaire, tertiaire et quaternaire.
L’huile a été chauffée a 70 ° C, versée dans la colonne remplie d’un mélange d’adsorbants. La
vitesse d’écoulement de I’huile a travers l'adsorbant est améliorée par la pression de la pompe a
vide, avec un rapport en poids de 18% (en poids) de I'adsorbant par rapport au poids de I'huile

usée (voir la figure 4.3).

COLONNE
ADSORBANT

POMPE
A VIDE

Figure 4. 3: Percolation par pression.

Quatre matériaux adsorbants ont été utilisés, leurs compositions physico-chimiques sont

décrites ci-dessous :
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1. Adsorbant n® 1 : Charbon Actif (ACH) PANREAC QUIMICA SA.

Tableau 4. 2 : Caractéristiques physique et chimique de I'échantillon de charbon actif.

Echantillon Carbone |Hydrogéne | Azote | Oxygéne| Porosité (%) Sur{?ﬁf/g?ET
ACH 87.1 1 11 10.8 58.4 1062

2. Adsorbant n° 2 : Oxyde de magnésium (MO) VWR PROLABO.

Tableau 4. 3 : Caractéristiques physigue et chimique de I'échantillon oxyde de magnésium.

. Masse moléculaires | Surface BET Densité
. L. 0 i (0
Echantillon | Magnésium (%) | Oxygéne (%) (g/mole) (m2/g) (g/em?)
MO 60.29 39.67 40,4 145 3.58

3. Adsorbant n° 3 : Bentonite Activée (AB)

La bentonite brute est préparée et séchée a une température comprise entre 105 et 110 ° C dans
une étuve. Et dans un réacteur de 500 cm? de volume muni d'un refroidisseur, et pour un rapport
pondéral de 0,3 par rapport a le poids de la bentonite, une solution d'acide sulfurique (H2SO4) a
75%, et ajouter a la bentonite, le mélange est ensuite chauffe jusqu'a 85°C. le processus d'activation
est maintenu constant pendant 90 minutes au moyen d'un bain d'eau et d'une agitation lente, par la
suite le mélange est filtré et lavé avec de I'eau distillée jusqu'a un PH compris entre 6 et 7 et contrdlé
avec une solution saturée de nitrate d'argent ( AgNO3) sur le filtrat. L’absence de précipité blanc

indique I'élimination des ions SOZ™.

4. Adsorbant N° 3 : Gel de silice (SG) Fluka AG.

Tableau 4. 4: Caractéristiques physique et chimique des adsorbants bentonite activée et gel

de silice.
(Masse %)
Echantillon SiO2 | Al,Os | FeOs | MgO | CaO | Na:O [ K:O0 | LOI Surface Densité
BET (m?/g) (Kg,m3)
SG 99.7 0.025 0.008 0.01 0.05 650 730
AB 69.61 11.3 241 213 | 1.70 266| 0.19| 9.86 163

4.3 Evaluation de |'efficacité du processus d'adsorption

L’adsorption est un phénomene qui décrit les interactions existant entre la surface d'un
solide et les molécules en phase gazeuse ou liquide. On distingue deux mécanismes
d’adsorption: I’adsorption physique (ou physisorption) et 1’adsorption chimique (ou
chimisorption). Dans ce contexte, les performances de quatre adsorbants ACH, AB, MO, SG

ont été étudiées pour I'adsorption des impuretés résultant des huiles minérales usagées pour
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transformateurs sous contraintes thermiques et électriques (et en particulier les acides
carboxyliques). Les interactions électroniques et la formation de liaisons chimiques sont

enregistrées, un arrangement avec une structure chimique est regroupé dans la Figure 4.4.
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Figure 4. 4: Percolation de I’huiles isolante usagée a travers la colonne d'adsorbants:
AB-H+: Bentonite activée, MO: MgO, SG: Gel de silice, ACH: Carbone actif.

L'efficacité d'adsorption dépend de la polarité, superficie des sites actifs, porosite, surface
spécifique et granulométrie d’adsorbant lui-méme, une étude d’efficacité de différents

adsorbants: charbon actif en poudre (ACH), oxyde de magnésium (OM), bentonite

activée(BA) et le gel de silice (SG) apres traitement de finition.

4.3.1 Mécanismes des interactions chimiques entre 1’acide carboxylique sur la surface des
adsorbants

L’adsorption des acides carboxyliques ne consistent pas seulement en ’introduction
de I’absorbant dans les pores (physisorption), ces pores sont aussi les lieux des réactions
chimiques entre les molécules d’absorbant et les groupements fonctionnels de surface de
chaque adsorbant ACH, AB, MO, SG (chimisorption).

La surface spécifique de charbons actif est tres grande [91] qui explique son grand pouvoir
adsorbant. D’apres la littérature [92], I’adsorption des acides organiques par ACH

augmentent avec la présence des groupements OH (acide) et NH2 (basique)a la surface ou
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nous aurons deux types de réaction egalement deux types interactions(Figure4.5 et
Figure 4.6).

0

Il
OH+HO —C— R =——— %j/ﬂ—c— R+H0

Figure 4. 5: Mécanisme d’adsorption d’acide carboxylique par le groupement acide OH
d’adsorbant charbon actif.

9;/ NH:+ OH —C—FI p— %N —C—R-I-]-IzD

Figure 4. 6: Mécanisme d’adsorption d’acide carboxylique par le groupement basique NH>
d’adsorbant charbon actif.

La chimisorption d’acide carboxyliques sur la surface d’adsorbant gel de silice est une
réaction de substitution nucléophile d'un groupe silanol Si(OH) qui conduit a la formation

de fragments d'acide carboxylique 1i¢ chimiquement avec la libération d'une molécule d’eau

(Figure 4.7).

o/ i —0\
_O/ + RCOOH /OE-/SI ﬁ
—O_ — _0_\/5 0 —C—— R+ HO
i O
—o \

Figure 4. 7: Mécanisme d’adsorption d’acide carboxylique avec groupement OH
d’adsorbant gel de silice.
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Les oxydes métalliques sont des composés amphotéres [93]. Le MgO est connu depuis
longtemps par son caractere solide basique et faiblement acide [94]. L'acide carboxylique
peut réagir facilement avec les sites de base de surface MgO en s'adsorbant

hétérolytiquement pour former les carboxylates (Figure 4.8)[95].

RCOOH + Mg0 — 5. RCOOMg + H0

Figure 4. 8: Mécanisme d’adsorption d’acide carboxylique sur surface d’adsorbant MgO.

4.3.2 Pourcentage d’amélioration

Tous les adsorbants ont été évalués pour leur performance dans I'amélioration de la
qualité de la régénération de I'huile isolante usagée. ceci a été determiné en calculant le
pourcentage d'amélioration des parametres: facteur de dissipation (tan ), résistivité, e, [96],
indice de neutralisation (TAN)[97] et couleur[42].

L’évaluation de l'efficacité du processus d'adsorption a été déterminée en calculant le

pourcentage d'amélioration par I’équation 4.1 suivante:

POURCENTAGE D’AMELIORATION (%IP) :

(Valeur d’huile non traitée - Valeur d’huile traitée)

%IP = x 100 Equation 4.1

Valeur d’huile non traitée

4.3.3 Facteur de dissipation (Tand), résistivité, permittivité (&)

Le tableau 4.5 montre une comparaison des propriétés électriques d’huile usagée
apres 1’étape de finition par procédé de percolation avec les différents adsorbants par rapport

a I’échantillon d’huile isolante usagée deja décantée, filtrée, centrifugée et déshydratée .

Un facteur de perte diélectrique élevé indique la détérioration ou la contamination du fluide
isolant par des produits tels que l'eau, le carbone ou dautres composés résultant de la
dégradation d’huile ou composants de 1’équipement transformateur (papier, fer ....),
y compris les savons métalliques formés. Une telle indication est également attribuée
a la formation des produits d'oxydation qui, a leur tour, sont encore accélérés par une

surchauffe pendant les conditions de service[98].
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Tableau 4. 5: Variation Tan 8, la résistivité et er apres 1’étape de percolation d'huile usagée.

Apreés adsorption -
Traitement par adsorbant A ° stistivité L:EEE-[I—&?] °
Tano (E+09) €r
ACH (10%) 0.0056B  (98.07%)C 57.19 2.17
MO (10%) 0.00578  (98.02%)C 59.60 2.15
AB (10%) 0.02958  (89.90%)C 3.28 2.15
SG (10%) 0.00438  (98.53%)° 458.06 2.15
ACH (5%) + SG (5%) 0.00138  (99.47%)C 542.13 2.15
MO (5%) + SG (5%) 0.03358  (86.75%)° 1.097 2.14
/AB (3%) + ACH (7%) 0.00688  (97.29%)° 796.60 2.14
SG (7%) + AB (3%) 0.00158  (99.39%)° 885.73 2.15 Max 1%
IACH (3%) +MO (2%) + AB (5%) 0.0084%  (96.67%)° 50.19 211
MO (4%) +SG (1%) + ACH (5%) 0.02108  (91.69%)C 123.70 2.13
AB (5%) + MO (2.5%) + SG (2.5%) 0.02338  (90.79%)C 12.38 2.12
SG (4%) + AB (5%) + MO (1%) 0.00138  (99.48%)C 744.08 2.15
ACH (1%) + MO (1%) + AB (4%) + SG (4%) 0.00148  (99.41%)C 502.52 2.15
ACH (2%) + MO (1%) + AB (3%) + SG (4%) 0.00198  (99.22%)C 510.64 2.15
ACH (1%) + MO (1%) + AB (2%) + SG (6%) 0.00128  (99.51%)C 916.34 2.14
IACH (0.25%) + MO (0.25%) + AB (1.5%) + SG (8%) 0.00428  (98.31%)° 125.11 2.15

A Adsorbant utilisée.
B Les résultats sont des moyennes * écart type de trois mesures individuelles.
C Les valeurs entre parenthéses indiquent le pourcentage d'amélioration par rapport au contrdle.

Une amélioration significative du facteur de dissipation, qui passe de 0,253 pour I'échantillon
d'huile oxydée a 0,00122 pour 1’échantillon d’huile régénérée, est également observée, avec
taux d’amélioration de I’ordre de 99,51%. De plus, une résistivité élevée reflete une faible
teneur en ions libres et en particules formant des ions, ce qui indique une faible concentration

de contaminants conducteurs [100].

Il est important de noter que la résistivité diélectrique est passée de 0,986.10° Qm (huile
oxydée) a 916,34.10° Q.m (huile régénérée), tandis qu'une trés faible variation de la
permittivité relative (&) a été enregistrée en fonction du Tan 6. Cela s'explique par le fait que
la permittivité relative est une propriété de la constitution chimique de I'huile [101]. La
permittivité relative a diminué de 2,17 pour I'échantillon d'huile oxydée a 2,11 pour I'huile

régénérée.

Nous enregistrons une amélioration importante de facteur de dissipation, la résistivité
diélectrique, la permittivité relative d’huile régénérée avec les différents d’adsorbants sous
forme individuels, binaires, tertiaires et quaternaires conformément aux exigences de la
norme IEEE 637-1985 (R2007)[69]. Par ailleurs le meilleur adsorbant se présente avec le
mélange d’adsorbants de composition: ACH (1%) + MO (1%) + AB (2%) + SG (6%0).
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4.3.4 Nombre total d'acidité (TAN)

Le fluide isolant d'huile minérale est principalement un hydrocarbure saturé non

polaire. La détérioration de I'echantillon est liée a I'acidité d'huile isolante, par conséquent,
la formation des acides carboxyliques est enregistrée pendant la dégradation et le processus
d'oxydation. La présence de ces acides dans I'équipement commence par des petites
quantités, solubles dans I'huile jusqu'a ce que la saturation de I'huile par les acides soit

atteinte.

A la saturation d’huile par les acides carboxyliques, une séparation des matériaux solides
se produit pour former un dépbt de boue au fond de l'isolant [70].Comme le montre
le tableau 4.6, une réduction significative du taux d'acidité de I'huile régénérée a été notée;
une diminution de I’ordre 0,384 mg KOH / g (huile oxydée) 40,018 mg KOH / g (huile
régénérée).

Tableau 4. 6: Variation TAN aprés 1’étape de percolation d'huile usagée.

Aprés Adsorption Limite TAN
Traitement par adsorbant A
TAN (Mg kon /gr) IEEE [99]
ACH (10%) 0.0458 (88.28%)C
MO (10%) 0.0438 (88.80%)C
AB (10%) 0.0708 (81.77%)C
SG (10%) 0.0318 (91.929%)C
ACH (5%) + SG (5%) 0.0248 (93.75%)C
MO (5%) + SG (5%) 0.0838 (78.38%)C
AB (3%) +ACH (7%) 0.0528 (86.45%)C Max
SG (7%) + AB (3%) 0.0448 (88.54%)C 0.05
ACH (3%) + MO (2%) + AB (5%) 0.0798 (88.28%)C '
MO (4%) + SG (1%) + ACH (5%) 0.0548 (85.93%)C
AB (5%) + MO (2.5%) + SG (2.5%) 0.0708 (81.77%)C
SG (4%) + AB (5%) + MO (1%) 0.0268 (93.22%)C
ACH (1%) + MO (1%) + AB (4%) + SG (4%) 0.0228 (94.27%)C
ACH (2%) + MO (1%) + AB (3%) + SG (4%) 0.0218 (94.53%)C
ACH (1%) + MO (1%) + AB (2%) + SG (6%) 0.018°% (95.31%)°
ACH (0.25%) +MO (0.25%) +AB (1.5%) + SG (8%) 0.0328 (91.66%)C

A Adsorbant utilisée.
B Les résultats sont des moyennes + écart type de trois mesures individuelles.
C Les valeurs entre parenthéses indiquent le pourcentage d'amélioration par rapport au controle.

Ces résultats sont confirmés par des mesures spectroscopiques. Cette technique est
considérée parmi les outils de choix pour l'identification des composés chimiques. Les
spectres infrarouges (IR) des huiles usagées et régénérées avec différents adsorbants et qui

sont illustrés a la figure 4.9.
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= Huile usagée = Huile régénérée par adsorbant SG(10%)
== Huile régénérée par binaire adsorbants SG(5%)+AB(5%) === Huile régénérée par tertiaires adsorbants SG(4%)+AB(5%)+MO(1%)
Huile régénérée par quaternaire adsorbents ACH(1%)+MO(1%)+AB(2%)+SG(6%)
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Figure 4. 9 : Spectre infrarouge (FT-IR) d’huile régénérée avec la meilleure composition
d’adsorbant sous forme unique, binaire, tertiaire et quaternaire.

L'oxydation thermique résultant des réactions avec les molécules d'oxygéne et le liquide
isolant entraine la dégradation des propriétés de I'huile isolante. Ce mécanisme est amplifié
en grande partie par lI'augmentation de la température. Une augmentation de cette derniere

de 10 ° C entraine un doublement du taux d'oxydation.

Généralement, toutes les huiles vieillies représentent des liaisons caractéristiques situées
dans la région spectrale entre 1710 cm™ et 1730 cm™. Cela est di aux vibrations internes,
ces vibrations sont a 1’origine des pics et des bandes d’absorption attribuées aux groupes

C = O des acides carboxyliques, des aldehydes, des cétones et des esters.

L'oxydation thermique s'accompagne d'une nitration, qui se produit également lorsque les
températures augmentent, produisant des composés organiques qui se transforment en
oxydes d'azote (NO, NO2 et N204). L’effet de la nitration sur la qualité de I’huile est similaire

a celui de 1’oxydation et augmente également.

La viscosité de 1’huile ou conduit a la création des substances et de sédiments insolubles. La
nitration produite peut étre une caracteristique significative dans la région spectrale comprise
entre 1600 cm™ et 1650 cm™ [75].

Selon l'analyse infrarouge, la disparition des spectres a 1710 cm™ est remarquée. On observe
également une diminution de l'intensité d’absorption relative a la formation de composés
d'oxyde d'azote pour les différents échantillons de I'huile régénérée. Ce résultat confirme la

bonne purification de I’huile isolante usagée.
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Nous enregistrons une amelioration importante du paramétre d'acidité (TAN) d’huile
régénérée apres 1’étape de finition par adsorption avec les différents d’adsorbants sous forme
individuels, binaires, tertiaires et quaternaires ainsi qu’un pourcentage d’amélioration de
I’ordre de 95.31% en respectant la seule exigence par la norme IEEE 637-1985 (R2007)
[69].

En conclusion le meilleur adsorbant se présente avec le mélange d’adsorbants suivants :

ACH (1%) + MO (1%) + AB (2%) + SG (6%).

4.3.5 Couleur
Le parametre de couleur sert principalement de guide pour déterminer le degré de

raffinement de Il'huile. L'huile fraiche provenant directement de la raffinerie est
essentiellement incolore. La détérioration, le vieillissement et la dégradation de I'huile
résultant des conditions de fonctionnement séveres (par exemple, les points chauds locaux,
I'arc) affecteront la couleur de I'huile au fil du temps. La couleur de I'huile devient plus

sombre [3].

Au cours de cette étude, la couleur est devenue jaune clair aprés le traitement de
régénération, ce qui a permis d’éliminer une partie des sous-produits de 1’oxydation. Un taux
de rehaussement maximal de 76,81% a éteé observé pour I'échantillon d'huile régénérée,

comme le montre le tableau 4.7.
Les résultats de meilleur adsorbant étaient respectivement deux mélanges:

«  AB (3%) + ACH (7%)
« ACH (1%) + MO (1%) + AB (2%) + SG (6%)
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Tableau 4. 7 : Variation de la couleur aprées 1’étape de percolation d'huile usagée.

Traitement par adsorbant # Apre(s:OAljilzclerrptlon IIIE_IiErEiE 9]

ACH (10%) 2.58 (63.76%)°

MO (10%) 3.38 (52.17%)°

AB (10%) 3.18 (55.07%)°

SG (10%) 2.38 (66.67%)°

ACH (5%) + SG (5%) 1.98 (72.46%)°

MO (5%) + SG (5%) 1.88 (73.91%) ©

AB (3%) + ACH (7%) 1.6° (76.81%)°

SG (7%) + AB (3%) 1.78 (75.36%)° Max
ACH (3%) +MO (2%) +AB (5%) 2.88 (63.76%) © 15
MO (4%) +SG (1%) +ACH (5%) 2.68 (62.31%) ©

AB (5%) + MO (2.5%) +SG (2.5%) 1.98 (72.46%) ©

SG (4%) + AB (5%) + MO (1%) 1.88 (73.91%) ©

ACH (1%) + MO (1%) +AB (4%) + SG (4%) 1.88 (73.91%) ©

ACH (2%) + MO (1%) +AB (3%) + SG (4%) 1.98 (72.46%) ©

ACH (1%) + MO (1%) +AB (2%) + SG (6%0) 1.6° (76.81%) ©

ACH (0.25%) + MO (0.25%) +AB (1.5%) +SG (8%) 2.38 (66.67%) ©

A Adsorbant utilisée.

B Les résultats sont des moyennes * écart type de trois mesures individuelles.
C Les valeurs entre parentheses indiquent le pourcentage d'amélioration par rapport au contrdle.

4.4 Les applications pratigues et industrielles

Le procéde de régénération proposé dans cette étude a pour objectif d’assurer

la régénération des huiles minérales diélectriques usagées pour transformateur en produisant

une huile qui peut étre réutilisée de base. La qualité de celle-ci est similaire a celle des huiles

neuve qui peut étre réutilisée. Les conditions optimales sont:

1. Une centrifugeuse avec un débit entre 12000-24000 L/H, pour 1’élimine I’eau, les

sédiments, particulierement les métaux.

2. Un déshydrateur, Le module travaille & 80°C et & 0,5 bars de pression. Lors de cette

premiere distillation, on sépare 1’eau et les hydrocarbures 1égers.

3. Plusieurs lits d’adsorbants avec des rapport bien étudier pour la restauration des

propriétés chimiques d’huile en éliminant I’ensemble des impuretés dissoutes et

constituées des produits de dégradation ionisés (porteurs de charges) et de

molécules oxydées.

Une usine avec ce type d’équipements peut étre de conception beaucoup plus compacte que

les raffineries traditionnelles. Ce procédé est extrémement respectueux de I’environnement.

Les déchets d’adsorbant peuvent faire 1’objet d’incinération pour élimination. Toutes les

huiles obtenues au cours de ce processus sont aptes aussi bien a la réutilisation dans les
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équipements transformateur ainsi qu’a la fabrication des huiles lubrifiantes pour d’autres

applications.
4.5 Conclusion

La régénération de 1’'huile isolante usagée du transformateur, par procédé associant
un traitement physique au traitement chimique, a pour objectif d’assurer 1’élimination des

contaminants polaires solubles et insolubles

Les huiles obtenues apres centrifugation et déshydratation ont été soumises a un traitement
sorptive comme traitement de finition, pour 1’adsorption des contaminants solubles par
percolation sous pression. Tous les adsorbants sous forme unique, binaire, tertiaire et
quaternaire ont été formulés et évalués avec une composition a 10%, puis emballés dans la

colonne.

Le pourcentage de rehaussement le plus élevé a été obtenu avec le mélange quaternaire
d'adsorbants composé de 1% de charbon actif (ACH), 6% de gel de silice (SG), 1% d'oxyde
de magnésium (MO) et 2% de bentonite activée (AB). De plus, comme souligné
précédemment, les parameétres de restauration (couleur, facteur de dissipation, résistivité,
permittivité, indice d’acide) étaient conformes aux exigences des normes BS EN 60422
(2013) et IEEE 637 ™ -1985 (R2007) selon les seuils et limites suivants :

1. Un taux d'amélioration de 99,51% pour le facteur de dissipation.

2. Larésistivité a augmenté jusqu'a 916,34109 Q.M.

3. Laréduction du taux d'acidité jusqu'a la valeur de 0,018 mg ko / g pour un taux
de rehaussement de 95,31%.

4. Une amélioration de la couleur a un taux de 76,81%.

5. Lapermittivité a diminué jusqu’a 2.11 pour I’échantillon d’huile régénérée.

Cette approche a été confirmee par analyse spectroscopie FTIR, ou les différents produits de
vieillissement cumulés dans le liquide isolant par oxydation thermique ou la nitration de
I'nuile isolante ont été éliminés dans I'huile régénérée. La méthode proposée peut étre

considérée comme une référence pour d'autres travaux a réaliser dans le futur.
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5. TAUX DE DEGRADATION DES PROPRIETES D’HUILE
ISOLANTE NEUVE ET REGENEREE SOUS EFFET D’UN STRESS
ELECTRIQUE ET THERMIQUE

5.1 Problématique

L’huile minérale isolante pour transformateur en service est souvent stressée,
et soumise a diverses contraintes [102]. L’application de la tension de fonctionnement
combinée aux contraintes de diverses sources, et la référence aux interactions mutuelles qui
révele un certain nombre d’effets secondaires, et provoquent une détérioration progressive
et le vieillissement prématuré de liquide isolant. Bien que les huiles minérales isolantes sont
soigneusement raffinées, elles subissent des processus de dégradation méme au
fonctionnement en régime normal, qui entrainant la génération des produits de

désintégration.

La qualité de I'huile se détériore principalement en raison de divers paramétres tel que : un
champ électrique, présence d'oxygene, l'eau et sous I’effet de la chaleur [103] . Le
mécanisme d'oxydation des huiles de transformateur implique la decomposition
homolytique des liaisons hydrocarbonées et accéléré par la présence des catalyseurs dans les
composants primaires du transformateur tels que cuivre / alliages de cuivre dans les

enroulements en aluminium, fer et avec l'action de la chaleur et I'numidité.

Dans cette optique, des études ont éte realisées afin de mettre en évidence la variation des
parametres des huiles minérales neuves et régénérées lors d’un vieillissement électrique et
thermique. Les effets des deux modes de vieillissement ont été compares afin de définir le
mode qui affecte fortement et rapidement la qualité de l'isolation liquide. Tous les résultats

obtenus sont résumeés et comparés, et le réle de chaque stress est détecte.
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.2 Vieillissement électrique

Si le liquide isolant est soumis a des décharges partielles dont les effets se traduisent
par la formation des radicaux libres, ces composés réagissent rapidement avec 1’oxygéne. |l
s’ensuit une dégradation généralisée ou tres localisée. en présence d’humidité, d’ impuretés
ioniques et sous l’influence de la température, des réactions électrochimiques peuvent
conduire a une dégradation des propriétés du matériau [22]. La combinaison entre le nombre
de claquages ¢lectriques et I’augmentation de la température en présence d’oxygene et de

I’humidité dégrade considérablement les caractéristiques de I’huile.

Le processus de décomposition des huiles isolantes sous contrainte électrique commence par
la rupture des liaisons de valence dans les molécules d’hydrocarbures instables (figure 5.1).
tant que ces chaines d’hydrocarbures ne sont pas rompues, la décomposition de I’huile est

impossible [104].

£ -

Figure 5. 1: Rupture des liaisons covalentes des molécules d’huiles.

Etant donné qu’un champ électrique élevé est capable de rompre les liaisons chimiques de
certains hydrocarbures, la présence d’oxygeéne dissous dans 1’huile isolante devient
incompatible avec les exigences de stabilité chimique élevée. Cette stabilité chimique doit
pour cela étre corrélée a la stabilité physique qui est son aptitude a résister a la décomposition

lors des collisions avec des électrons libres possédant des niveaux spécifiques d’énergie.

Le tableau 5.1 montre les énergies nécessaires pour la rupture des liaisons moléculaires des
hydrocarbures [30]. Les sources d’énergic capables de casser une liaison covalente

composée d’une paire d’électrons sont de trois ordres :

» La puissance du champ électromagnétique qui déclenche 1’injection des électrons
Libres dans le liquide ;

» L’énergie thermique générée par la partie active du transformateur ;

» L’agressivité de I’oxygeéne dissous qui constitue la source d’énergie chimique

(Accompagné de I’effet catalytique du cuivre) pour le processus de décomposition.
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Tableau 5. 1: Energies requises pour briser les liaisons moléculaires.

Liaisons Hydrocarbures Energie de liaison (Kj/mol)
Aliphatique saturée 315 - 380
o Aliphatique insaturée 255 — 960
Aromatique 230 — 480
Aliphatique saturée 395 — 440
Aliphatique insaturée 320 - 560
C-H Cyclique 310 — 485
Aromatique 270 — 480

5.2.1 Mécanisme de processus de vieillissement d’huile

Les ¢lectrons libres sont la source primaire d’énergie pour la rupture des liaisons
chimiques covalentes vulnérables (approximativement 4 ev =~ 386 kj mol™?). en décrivant
le mécanisme par lequel le champ électrique sous haute tension interagit avec le liquide
diélectrique, des études antérieures ont montré que les aspérités locales a la surface du métal
peuvent injecter des électrons dans le liquide diélectrique lorsque les gradients de potentiel

sont suffisamment élevés [105, 106].

Il a été également montré que l’incidence de I’injection d’électrons dans le liquide
diélectrique est négligeable pour des gradients de tensions théoriques. Mais durant une
tension transitoire bréve ou durant des surtensions d’origine atmospherique, la probabilité
de telles injections devient trop élevée. La découverte d’une telle source d’énergie du méme
ordre de grandeur que celles des liaisons chimiques a révélé qu’en plus de 1’énergie chimique
de ’oxygene et de 1’énergie thermique fournie par le noyau, le champ électrique sous haute
tension doit également étre considéré comme un facteur important dans le processus de
vieillissement. les collisions entre les électrons injectés et les molécules d’hydrocarbures

constituant 1’huile peuvent étre élastiques ou inélastiques [107] :

= Collisions Elastiques

€ Rapide + M Lente —— € MoinRapide™ M Pius Rapide

= Collisions Inélastiques
€ Rapide + M Lente — 3 € Plus Lente M” (molécule excitée)
Or — > € pusLenet MT + e

M : représente une molécule.
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Ces collisions conduisent a une transition électronique suivie par la rupture des molécules

excitées ou la perte de 1’énergie absorbée sous la forme d’un quantum de lumiére:
M* ——— M+ hv

Ce phénomeéne est appelé fluorescence; il donne naissance a une décharge partielle. Un tel
bombardement peut déclencher deux autres types de réactions, chacune contribuant

a I’augmentation du facteur de dissipation :
R:R+e — 5 RR" +2¢
Et R+e" —» R

Les molécules vulnérables (R-R’) se décomposent et générent une paire de radicaux libres

(Re et R’¢) selon la réaction :
R-R*+hv —» R"+R”

5.2.2 Technique expérimentale

Pour cette étude, le vieillissement électrique accéléré en laboratoire a été effectué en
procedent a des applications successives et en continue de mille (1000) tensions de claquages
sur les deux échantillons d’huile neuve et régénérée. Le test de tension de rupture a été
effectué conformément au descriptives de la norme IEC 60156: 2012 [108]. Cette méthode
de test impose qu'une tension assigné constante de 2 kV/s soit appliquée a la cellule de test
avec de I'échantillon d'huile jusqu'a que la panne se produit (Figure 5.2).
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A) (B)
Figure 5. 2: Appareil Megger OTS 100 AF pour application de la tension AC

(A) vue générale d’appareil; (B) réservoir d'huile.

5.2.3 Taux de vieillissement électrique

Dans cette contribution, diverses propriétés physico-chimiques et électriques ont étés
mesurées pour deétecter les changements et déterminer les taux de vieillissement des
parametres[109] : facteur de dissipation (Tan 8), résistivité, indice de neutralisation (TAN)
et la teneur en eau dans les deux fluides isolants neuve et régénérée qui correspond aux
équations 5.1, 5.2, 5.3 et 5.4.

Les valeurs de référence ont été obtenues avec des échantillons d'huile neuve et régenérée

initiale dites «nouvelles», tandis que celles obtenues fin de vieillissement électrique dites

« vieilli ».
Tand TanSyieirii —Tand - .
D — ( vieilli neuve) X 100 Equat|0n 51
Tandneuve Tandneuve
Résistivité Résistivité yjeini —Résistivité z .
Reolstiviten  _ e newve) 5 10 Equation 5.2
Résistiviteyeype Resistiviténeype
TAN TANyijeitii —TAN Z -
AN _ (ANvieii “TAN newve) 5 1) Equation 5.3
TAN neuve TAN neuve
Teneur eau Teneur en eauyjeijii —Teneur en eau z -
D — ( vieilli neuve) % 100 Equatlon 54

Teneur en eaUpeyype Teneur en eaUyeyype
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5.2.4 Résultats et discussions

L'oxydation de I'huile impliquant des radicaux libres dans les réactions en chaine
[110]. Les radicaux libres sont des particules chargées électriquement qui nécessitent des
électrons d'autres molécules pour se stabiliser. 1ls possédent un ou plusieurs électrons non
appariés qui les rendent chimiquement trés actifs pour réagir avec d'autres molécules. Parmi
les autres propriétés des radicaux libres, on trouve leur para magnéetisme causé par des
électrons non appariés, la neutralité électrique, ainsi que leur tendance a se concentrer dans
un champ électrique puissant. En raison de leur concentration dans les champs électriques,
les radicaux libres forment des collisions qui produisent davantage des composés de

désintegration [111].

Le processus d'oxydation des hydrocarbures comporte trois étapes fondamentales: initiation,
la propagation et la terminaison. Au stade d'initiation, I'oxygéne réagit spontanément pour
décomposer une molécule d'hydrogene et former des hydroperoxydes, qui se dissocient a
nouveau en radicaux libres. La propagation est la progression rapide des réactions en chaine
ramifiée et la terminaison se produit avec la formation des radicaux intermédiaires stables et

de composés non réactifs qui donnent des molécules d'hydrogene aux radicaux libres [112].

La décomposition de I'huile de transformateur due aux contraintes électriques a été expliquée
par la théorie de l'ionisation par avalanche d'atomes dissociés par des collisions d'électrons
[113]. Au cours des événements de decharge, la cathode introduit des électrons dans I'huile,
créant ainsi une condition électrothermique qui produit des températures élevées localisées.
Dans cette condition, de petites bulles de gaz sont générées en tant que porteurs de charge
qui propagent une ionisation supplémentaire dans I'huile. Ce qui provoque a son tour une

géneration supplémentaire de gaz de défaut.

5.2.4.1 Propriétés d’huile neuve et régénérée

Les propriétés physiques, chimiques et électriques des deux fluides isolantes neuves
et régénérées, ont été mesurées conformément aux normes CEI (International
Electrotechnical Commission) et normes ISO (International Organization for

Standardization), et ils sont regroupés dans le tableau 5.2.
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Tableau 5. 2 : Les propriétés d’huile isolante neuve et régénérée avant application

du stress électrique.

Paramétres Norme Unité Huile neuve Huile régénérée
Valeur
Indice de neutralisation (TAN) IEC 62021 | mg kon/gr 0.009 0.026
Teneur en eau IEC 60814 p.p.m 19.6 18.6
Facteur de dissipation a @50 Hz, 90 °C IEC 60247 — 0.0014 0.0027
Permittivité (90 °C), &r IEC 60247 — 2.12 2.12
Résistivité (90 °C) x 10° IEC 60247 Q.m 250.13 484.29
Tension de claquage IEC 60156 Kv 60 58
Viscosité cinématique a 40 °C I1SO 3104 mm?/s 6.558 6.777
Densité I1SO 3675 g/ml 0.830 0.84
Indice de couleur I1SO 2049 — <05 1.6

Les deux échantillons d’huile neuve et régénérée ont été soumis au vieillissement

électrique, appliqué par une tension alternative générée par des tests de tension de rupture

en courant alternatif effectué a l'aide d'un testeur d'huile (la tension de claquage appliqué
peut atteindre la Valeur 100 kV).

Détermination du facteur de dissipation diélectrique (Tan 3), la résistivité, la teneur en eau

et I’indice de neutralisation (TAN) des fluides diélectriques neuve et régénérée fin des essais

de vieillissement électrique (tableau 5.3).

Tableau 5. 3 : Les propriétés d’huile isolante neuve et régénérée apres

application du stress électrique.

OXYDATION D’HUILE
(Nombre de tension de claquage appliqué IEC 60156)
Tan & Résistivité (E+09Qm) Teneur en eau (ppm) TAN (mgkow/gr)
Type
d’huile Tané Résistivité | Teneur en eau, TAN)
0 | 1000 Ty — 0 1000 RESISTIIte oo 0 1000 A foneur eneau o ve | © 1000 | A AN

Huile neuve | 0.0014 |0.0022 57.14 250.13| 45.45 81.77 19.6 12.2 -38 0.009 | 0.032 | 255.55

Huile

o 0.0027 |0.0044 62.96 4843 | 189.78 60.81 186 | 275 48 0.026 |0.088 | 238.46
regeneree
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Variation de facteur de dissipation diélectrique (Tan §)

Le facteur de dissipation diélectrique mesure les pertes di¢lectriques dans I’huile et il
est tres sensible a la présence des contaminants polaires solubles, des produits de

vieillissement ou des colloides dans I’huile [114] comme illustré ci-dessous.

—&— Huile Neuve
0.01 T —a—Huile Régénérée

0.008
0.006

0.004

0.002

4+ )t0tt0 8
0 200 400 600 800 1000 1200

Facteur de dissipation diélectrique (Tan 3)

Nombre de Tension de claquage appliqueé

Figure 5. 3 : Variation de tan 6 en fonction de nombre de claquage.

Lorsque le fluide isolant est soumis a un courant alternatif, les pertes diélectriques
provoquent deux effets, le courant résultant est Iégérement dévié par rapport au champ ac
qui a été appliqué et 1’énergic des pertes sera dissipée sous forme de chaleur. la
contamination du liquide isolant par I'humidité ou par de nombreux autres contaminants
augmentera le facteur de dissipation d’huile [115], et la population des radicaux libres
augmentera, les électrons non appariés peut étre couplé a un électron libre. et par la suite
I’huile sera un milieu porteur de charges qui tend a augmenter le facteur de dissipation du
fluide isolant [116].

62,96 %

57,14 % Huile

o ¥ Régénérée

58

56

Tanép
Ta" 8 neuve

54

A

52

50

Facteur de Dissipation Diélectrique (Tan §) —————>

Figure 5. 4 : Taux de dégradation Tan & fin du stresse €lectrique.
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Sur les courbes de variation facteur de dissipation en fonction de nombre de tension de
claquage appliqué (figure 5.3 et figure 5.4) on peut observer que le taux d'augmentation de
tan § est significatif pour les deux échantillons d’huiles neuve et régénérée, et qui représente
un taux de vieillissement de 50% pour 1’huile neuve et 60% pour 1’huile régénérée. Nous
constatons que le facteur tan 6 d’huile régénérée vieillit considérablement plus rapidement

que le fluide diélectrique neuf sous les mémes conditions de vieillissement.

Variation de Résistivité

La résistance ou résistance spécifique est la propriété la plus sensible de I'huile; il varie
avec la température, I'numidité, les contaminants et les porteurs de charge. 1l est souhaitable
davoir la résistivité d'huile la plus élevée possible. La résistivité du pétrole diminue

considérablement en raison de la présence d'humidité, d'acidité, de contaminants solides, etc.

—®— Huile Neave
1000 T —A&— Huile Régénérée
800 |
g1 A
g 600 1/ N
=k ( N
- A .
E 400 T "‘"\-‘_\_Nk
[ s
7 'S e
& 200 T . Eanl—
o e
[]...I..‘I...?...l....?...l
0 200 400 600 800 1000 1200
Nombre de Tesion de claquage applique

Figure 5. 5 : Variation de la résistivité en fonction de nombre de claquage.

Une résistivité elevée reflete la faible teneur en porteurs de charge libres et en particules

formant des ions et indique une faible concentration de contaminants conducteurs|[114].
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100 T Huile
Neuve

80 1

Résistivité p

Résistivité ,pype

A

Résistivité (E+09Qm) —————>

81,77%

Huile
Reégéneérée

Figure 5. 6 : Taux de dégradation de la résistivité fin du stresse électrique.

La variation de la résistivité diélectrique lorsque le fluide isolant est soumis a un claquage
électrique est représentée sur les Figures 5.5 et 5.6. On peut observer que la résistivité
diélectrique diminue pour les deux échantillons d’huiles neuves et régénérées et représente

des taux de vieillissement égaux a 81,77% et 60,81% respectivement.

Variation d’indice de neutralisation (TAN)

Méme s'il y a différents types d'usures sur une huile isolante, la force principale de son

vieillissement est bien I'oxydation. Pour que cette derniere ait lieu, il est nécessaire que

I’huile s'oxyde, I'oxygene et la chaleur peuvent fournir I'énergie d'activation.
Lorsqu'une molécule d'hydrocarbure (molécule d'huile) rencontre la combinaison : chaleur

et d'oxygene (provenant d’air), la former d’un peroxyde est possible (Figure 5.7).

A 4

Alcool

Hydrocarbure
0,
Température Tempcé):ature
v
Aldéhyde Acide

Peroxyde ) / Cétone

1\/

CO;

Figure 5. 7 : Principe de l'oxydation d'huile de transformateur

Les peroxydes sont intrinsequement instables et donc plut6t réactifs. Ils peuvent facilement

former des alcools, des aldéhydes ou des cétones. Ce sont des molécules de type polaire qui

vont modifier les propriétés du milieu pétrolier. Les aldéhydes et les cétones peuvent réagir
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a nouveau avec l'oxygene pour former des acides directement ou étre oxydés et perdre du

dioxyde de carbone pour former des acides. Le dioxyde de carbone est en fait la forme de

carbone la plus oxydée et la fin absolue du processus. Cependant, les aldehydes et les acides

peuvent réagir entre eux pour former des composés complexes [115].

—®— Huile Neuve
0.1 1 —&— Huile Régénérée
] A
~ 0,08 + _A—— &
% ]
£0,06 -
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g ]
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0 +— —7r1 v 1t 1 1 [ v v v T 1 T T T Tt [ Tt T T T [ T T T T ]
0 200 400 600 800 1000 1200
Nombre de Tension de claquage appliqué

Figure 5. 8 : Variation de TAN en fonction de nombre de claquage.

On peut observer sur les Figures 5.8 5.9 que le taux d'augmentation de TAN est significatif

pour les deux échantillons d’huiles neuve et régénérée et qui représente un taux

de vieillissement de 256 % pour I’huile neuve contre 238% pour I’huile régénérée qui

confirme la formation des acides.

TANp
TA N neuve

A

255 + Huile
Neuve

238,46 %

Huile
Régeénérée

TAN (mgKOH/gr) —p

Figure 5.9 :

Taux de dégradation de TAN fin du stresse électrique.

De nombreuses études [117-120] ont montré que les produits de désintégration dissous

analyse par spectroscopie infrarouge (FTIR) peut étre utilisé comme parametre pour indiquer

la dégradation de I'huile isolante. Cette sensibilité aux composants moléculaires de I'huile
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peut étre utilisée pour tracer les sous-produits vieillissants. Les spectres infrarouges (FTIR)
pour les huiles neuves et régénérées apres vieillissement thermique sont illustrés sur
la Figure 5.10.

—— Huile Neuve —— Huile Régénérée

0
1 |
11n:..:.’T 0

1096.19cm™
1376.59 cm!

% Transmittance

% Transmittance

1638.78 cm!

Nombre d’ondes cm!

cvsé T

3442.79 cm™

1460.07 cm!

w0 w0 E - B

Nombre d’ondes cm™

Figure 5. 10 : Spectre infra-rouge (FT-IR) des échantillons d’huile neuve et régénérée

apres un vieillissement électrique.

Le stress électrique entraine la dégradation des propriétés d'huile isolante, apres avoir
déclenché des réactions entre les molécules d'oxygene et le liquide isolant. Ce mécanisme

est amplifié en grande partie par l'augmentation de la température.

Une augmentation de la température de 10 ° C entraine un doublement du taux d'oxydation
[120]. Au fur et a mesure que I'huile isolante vieilli, les teneurs en acides et en peroxydes
augmentent, formant des liaisons C = O lors de lI'oxydation et des liaisons doubles C = C lors

de la décomposition thermique [116].

Le tableau 5.4 représente les groupes fonctionnels des échantillons d’ huile neuve et
régénérée respectivement affichées sur la figure 6.9. Les fortes fréquences d'absorbance sont
identifiées dont les longueurs d’onde 2924,34 cm™ et 2854,5 cm™ et représentent les
vibrations d'étirement C-H. Dans les régions de fréquence entre 2800 et 3100 cm™ se situent
les vibrations d’¢longation des liaisons C-H, une bande intensive et élargie pour des liaisons
hydroxyles -OH d’un acide a 3442.79 cm™ [121]. Par contre des empreintes digitales des
composés aromatiques sont détectées dans la gamme 1450-1600 cm™. Ainsi qu’une bande
peu intense apparait aussi vers 800 cm™ qui confirme la présence négligeable concernant les

groupes fonctionnels (C = O (carbonyle), -N (amino) et -OH (hydroxy) dans la composition
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de I'huile [117]. et celles d’élongation des liaisons C=0 comprises entre 1600 et 1820 cm"
11122] et un groupement nitro C-NO, dans la région 1376.59cm™. Par ailleurs et pour les
bandes entre 1050 et 1300 cm™, on suppose qu'avec l'avancement de l'oxydation de
1I’échantillon d’huile régénérée, divers produits d’oxydation sont formées et qui peuvent étre
de I’ester. L'apparition de trois liaisons caractéristiques de la formation de la fonction ester
(C-0) se produit a environ 1021,86 cm™, 1096,19 et 1262,18 cm™.

Tableau 5. 4 : Identification des groupes fonctionnels dans la composition d’huile neuve et

régénerée apres un vieillissement électrique par 1’analyse Spectroscopie FT-IR.

Huile Neuve Huile Régénérée
Fréquence (cm™) Absorbance Grqupe Fréquence (cm™) Absorbance Grqupe
fonctionnel fonctionnel
1376.59 2.03 C-NO2 800.09 2.07 C=0,-Net-OH
1460.07 2.06 Aromatique 1021.86 2.07 Ester
contents
1640 1.99 -CO0- 1096.19 2.07 Ester
3445.89 2.01 -OH 1262.18 2.07 Ester
2854,5 2.08 c-H 1459.40 2.06 Aromatique contents
stretching
2924,34 2.16 C-H 1639.67 2,06 -C00-
stretching
2854,5 2.08 C-H stretching
2924,34 2.16 C-H stretching
3442.79 2.13 -OH

Variation de la teneur en eau

La teneur en eau généralement provient de I'atmosphére ou la conséquence de la
détérioration des matériaux isolants [123]. L'humidité reste dans I'huile a faible volume et
peut étre mesurée par des méthodes chimiques ou électriques. L'augmentation de la
température et du niveau de neutralisation augmentera le niveau de saturation de I'huile. En
conséquence, de l'eau libre sera produite, ce qui diminuera la résistance électrique et la
résistivité du systeme d'isolation du transformateur [124].Les molécules d'eau ayant des
moments dipolaires élevés, elles se polariseront dans le champ électrique et augmenteront le

facteur de dissipation diélectrique [125].
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Figure 5.

11 : Variation de la teneur en eau en fonction de nombre de claquage.

Les Figures 5.11 et 5.12 montrent les variations de la teneur en eau pour les huiles neuves et

régénérées en fonction du vieillissement électrique. A des fins de comparaison, on peut noter

que la teneur en eau a augmenté considérablement pour I’échantillon d’huile régénérée de

48%, contre une diminution appréciable de la teneur en humidité de I’échantillon d’huile

neuve qui représente un taux de réduction de 38%.

Ces résultats confirment que 1’huile avec une teneur importante en molécules naphténiques

comme c’est le cas de notre huile neuve présentent d'excellentes propriétés et une grande

solvabilité pour lI'oxydation des produits et I'numidité [36].

Figure 5.
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12 : Taux de dégradation de la teneur en eau fin du stresse électrique.
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Tableau 5.5 présente un modele général simplifié des réactions possibles qui surviennent
lors de l'oxydation des huiles de transformateur[36]. Les réactions (5), (6) et (7)
correspondent a I’étape d’initiation, dans laquelle les peroxydes et les radicaux libres sont

produits sous l'influence de la chaleur, des contraintes électriques élevées et des métaux.

A partir de la réactions 8, la propagation et la ramification se produisent, entrainant la
production de certains sous-produits stables et solubles tels que les alcools, les aldéhydes,
les acides carboxyliques, les cétones, les esters et I'eau [126]. Les molécules d'hydrocarbures
suivent le trajet de la réaction et conduisent a une accumulation des sous-produits jusqu'a ce
que l'action de certains inhibiteurs forme des produits de terminaison supprimant une

oxydation supplémentaire.

Tableau 5. 5 : Réactions d'oxydation.

RH —> R +H (1) Formation d’un radical libre
R-+ 0O —> RO (2) Formation du radical peroxy
ROz + RH —> RO:H + R (3) Formation de peroxyde
ROOH —> RO+ OH (4) Décomposition du peroxyde
R +R —> R-R (5) Génération d'hydrocarbures
RO +RH —> ROH + R (6) Alcool + Formation Radical
OH +RH —> H.O + R (7) Eau + formation Radical
2ROH + O2 —»  2RCHO + H;0 (8) formation d’Aldéhyde
2ROH + O, —»  2RCHO + H;0 (9) Formation de Cétone
2RCOH + O2 —» 2RCOOH (10) Formation d'acide carboxylique
2RCOOH+ROH —»  2RCOOR +H;0 (11) Formation d'esters

Les antioxydants sont des composeés qui résistent au processus d'oxydation du liquide isolant.
Un mécanisme de balayage des électrons en piégeant les radicaux libres ou les électrons
libres présents dans la solution peut étre envisagé. En purgeant ainsi complétement la
réaction en chaine, la quantité de radicaux libres est réduite au maximum, il peut éviter
I'oxydation de Il'huile et la formation de peroxydes [70].Les principaux mécanismes
fonctionnels de l'antioxydant sont la récupération des électrons libres, la chélation des
métaux et la synergie [127, 128]. Les performances de I'antioxydant dans des conditions de
température normales et supérieures varient, mais la diminution de la composition en
antioxydants diminue dans une certaine mesure par rapport a sa quantité réelle. Le processus
de régénération effectué a I'aide du charbon actif et d'un traitement a I'argile peuvent éliminer
les contaminants tels que les boues, les métaux et les acides. Mais cela pourrait probablement
diminuer la quantité d'inhibiteur naturelle présente dans I'huile [70]. Les performances de

l'antioxydant dans des conditions de température normales ou supérieures varient, ils sont
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consommeés en service. Les inhibiteurs utilisés dans les huiles de transformateur offrent une
stabilité pour un temps limité. La période d'induction apres laquelle I'huile s'oxyde a la
vitesse normale non inhibée [129]. L'impact de la degradation des parametres TAN et du

facteur de perte diélectrique (Tan &) ainsi que la résistivité diélectrique doivent étre estimes.

5.2.4.2 Analyses des variations des parameétres TAN, Tan & et la résistivité

Des corrélations entre les propriétés de I'huile (TAN, Tan & et Résistivité) d’huile

neuve et régénérée sont résumés dans la Figure 5.13.
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Figure 5. 13 : Corrélations entre Tan &, TAN et Résistivité d’huile neuve (A) et régénérée

(B) fin d’un stresses électrique.

La liaison entre le parameétre TAN et le parametre Tan 6 peut étre modélisée par une fonction
de type linéaire équation 5.5.
TAN = A + B (Tan §) Equation 5.5
Ou A = Valeur initiale d’acidité (mg kon/Q)
B = Constante (mg kon/Q)

Basé sur l'analyse de la fonction, il a été constaté que l'acidité (TAN) montre une clair
incrémental pattern avec le facteur de dissipation (Tan 0) et qui peut étre un bon candidat
représentatif de vieillissement des fluides diélectrique neuve et régénéree.

L'équation 5.5 a ¢été jugée appropriée pour représenter la relation entre TAN et Tan o de

liquide di¢lectrique sous contrainte d’un stresse €électrique et avec A représenté la valeur de
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I'acidité initiale de chaque échantillon. Le raccord des parametres a été élaboré

conformément aux parameétres d'ajustements qui sont représentés dans le Tableau 5.6.

Tableau 5. 6 : Identification des paramétres d’ajustement de 1’équation TAN en

fonction de Tan 9.

Parameétre d'adaptation Huile neuve Huile régénérée
A 0.0136 0.0491
B 0.884 13.687
R? 0.0568 0.1327

Et avec l'analyse des tendances, il a été constaté que la variation de parameétre résistivité en
fonction de facteur de dissipation (Tan d) peut &tre modélisée par une fonction exponentielle
(I’équation 5.6) et en peut identifier deux étapes. La premiére étape représente le stade d’un
vieillissement lent contre la deuxieme étape qui définit un stade rapide de vieillissement. La
premiére I'étape est contr6lée par la constante B, alors que la deuxiéme étape est contrélée
par le taux de diminution de la résistivité C.

Resistivity = A.exp (B. Tan d) Equation 5.6

Ou A = Constante (Q.m)

B = Taux de diminution de la résistivité

Le raccord des paramétres a été élaboré conformément aux parametres d'ajustements qui

sont représentés dans le Tableau 5.7.

Tableau 5. 7 : Identification des paramétres d’ajustement de 1’équation

résistivité en fonction de Tan 9.

Parametre d'adaptation Huile neuve Huile régénérée
A 284.31 1332.9
B -255.4 -888.4
R? 0.6177 0.8442

5.3 Vieillissement thermique

L’huile isolante en service est polluée par des métaux présents dans les organes a lubrifier (par
exemple, le cuivre et le fer). De graves inconvénients résultent de cette pollution. Les ions
métalliques sont capables de catalyser [I'étape d'initiation, ainsi que la décomposition
de I'nydroperoxyde dans 1’étape du branchement de chaine [71], qui se produit & des températures

~150°C. Les ions de métaux de transition avec deux états de valence comme le Fe2*3* |e Ph2+4+
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et le Cu'*?* .En outre, ils pourraient réagir directement avec les molécules d'huile pour produire les
radicaux alkyles et décomposer les hydroperoxydes organiques en radicaux libres par la voie redox
suivante [55]. Par conséquent, la décomposition des hydroperoxydes est accélérée a des températures
beaucoup plus basses, par de faibles concentrations (0.1-50 ppm) de ces métaux, les réactions (1) et

(2), qui peuvent étre résumé comme séquence de réaction (3).

ROOH+M™  — 5 RO +M ™D+ HO" (1)
ROOH +M ™D+ 5  ROO +M ™ + H* )
2ROOH s M™/M®D*___y ROO +RO +H,0 3)

L’¢étape de branchement de la chaine sous I’influence du catalyseur a une température
donnée, se manifeste plus rapidement en comparaison avec celle en I’absence de catalyseur.
La conséquence est un taux élevé de formation des hydroperoxydes (et donc 1’oxydation)
[130]. En détaille le mécanisme d’oxydation d’hydrocarbure en présence de cuivre est

représenté dans I’équation (4), (5) et (6).

ROO" + Cu — » CuO + RO’ 4)
ROOH + Cu — % CuO +ROH (5)
2RCOOH + CuO —— Cu(OCOR), + H,0 (6)

En conclusion, ce modele d'oxydation des hydrocarbures passe par un mécanisme de chaine
radicalaire et fortement influencée par la température et par certains ions de métaux de
transition. Cela entraine la formation des boues insolubles ainsi qu'une augmentation

continue de la viscosité [130].

5.3.1 Expériences de vieillissement thermigue accéléré

Pour étudier la stabilité a l'oxydation des différents types d'huile, le vieillissement
a eté réalisé conformément a la norme CEI 61125 C. C'est le test de référence pour évaluer
une nouvelle huile minérale. Il consiste a faire vieillir I'nuile en présence d'un catalyseur de
cuivre a 120 ° C pendant 168 heures. Chaque échantillon d'huile a été placé dans un récipient
de verre de 1000 ml, maintenu a une température constante et qui sont mis a l'intérieur d’un
four pour le processus de vieillissement thermique accéléré, exposés a l'air a l'intérieur du

four afin de représenter la respiration libre de transformateur et favorise le processus



CHAPITRE 5 : Taux de dégradation des propriétés d’huile 114
isolante neuve et régénérée sous effet d’un stress électrique et thermique

d'oxydation. Des échantillons ont été recueillis a des intervalles de temps réguliers et

analyses, afin de vérifier le comportement des deux fluides isolants neuve et régénérée.

5.3.2 Comportement d’huile isolant neuve et régénérée aprés un stresse thermique

Dans cette contribution, divers propriétes physico-chimiques et électriques ont été
mesurées pour détecter les changements apres un stresse thermique, déterminer des taux de
dégradation des parametres: Facteur de dissipation (Tan ), résistivité, indice d'acide total
(TAN), teneur en eau et viscosité des deux fluides isolants neuve et régénéré, ce qui
correspond aux équations 7-12.

Les valeurs de référence ont été obtenues avec des huiles initiales neuves et régénérées. Les

échantillons sont dits "neuve"”, alors que ceux obtenus a la fin du vieillissement électrique

sont dits "vieilli".
Tand (Tandyieinj—Tand ) - .
b= el neuves % 100 Equation 5.7
Tan8peuve Tandpeuve
Résistivité Résistivitéyeinj—Résistivité z .
Résisuvitdp  _ e neuve) ¢ 1) Equation 5.8
Résistivité peuve Résistivitéyeyuve
TAN (TANyieij—TAN ) . )
D _ T vieili Aineuve) 5 1)) Equation 5.9
TAN neuve TANneuve
Teneur en eaup (Teneur en eauyjeijj—Teneur en eaupeyvye) z .
= x 100 Equation 5.10
Teneur en eau peyve Teneur en eaupeyve
Indice de Couleur Indice de couleuryjejjjj—Indice de couleur z .
: D — ( ' vieilli neuve) X 100 Equatlon 511
Indice de couleurpeyye Indice de couleurpeyve
Viscosité (Viscositéyjeinj—Viscosité ) - .
—— D vieilli - neuve: 5 100 Equation 5.12
Viscositépeuve Viscositépeuve

5.3.2.1 Variation de facteur de dissipation diélectrigue (Tan 8) et résistivité

Les Figure 5.14 et Figure 5.15 montrent les résultats du facteur de dissipation (tan 8)
et la résistivité des deux liquides neuf et régénéré sous I’effet d’un vieillissement thermique.
Généralement, le facteur de dissipation tan 6 d'huile augmente progressivement tandis que

la résistivité diminue progressivement avec le temps. L'oxygéne et le cuivre peuvent
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favoriser la dégradation significative du facteur de dissipation tan 3, qui devient plus évident

avec le temps de vieillissement plus lent [131].
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Figure 5. 14: Variation de tan 6 en fonction de temps et sous effet de la température 120°C.

En observant la figure 6.15, le niveau de la variation du facteur de dissipation diélectrique
d’huile régénérée est plus important que I’huile neuve durant les 168h, cette augmentation
est non linéaire [98]. Une telle augmentation est attribuée a la formation des produits
d'oxydation, qui est accélérée par une surchauffe au cours du vieillissement. A des
températures élevées, la mobilité des composés ioniques augmente, ce qui conduit a des
pertes de conduction ionique plus élevées et, par conséquent, une augmentation de facteur

de dissipation diélectrique [132].
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Figure 5. 15 : Taux de dégradation de Tan & fin d’un stresse thermique.

La variation de la résistivité est démontrée dans la figure 6.16. On peut observer que la

résistivite diminue pour les fluides diélectrique neuf et régénéré et qui représente
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respectivement les taux de vieillissement de 98.43% et 90.70%. La faible résistivité refléte
la forte teneur en ions libres et en particules formant des ions ainsi que la concentration

importante de contaminants conducteurs.
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Figure 5. 16 : Variation de la résistivité en fonction de temps et sous effet

de la temperature 120°C.
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Figure 5. 17 : Taux de vieillissement de Résistivité fin d’un stresse thermique.

Afin de vérifier la formation des produits d'oxydation et de déterminer leurs natures,
I’analyse par spectrométric FT-IR est la plus adoptée. Le vieillissement thermique issu des
réactions avec les molécules d'oxygene et de cuivre avec le liquide isolant entraine la
dégradation des propriétés de I'huile isolante. Ce mécanisme est largement amplifié par
I'augmentation de la température. Comme 1’huile isolante vieilli, les teneurs en acide et en
peroxyde augmentent, formant des liaisons C=0 pendant I'oxydation et C=C, les doubles
liaisons lors de la décomposition thermique [120]. Selon les références [116]. Selon les
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références [133] les spectres FTIR des deux liquides d'huiles de transformateur neuf et

régénéré ont etés enregistrés FTIR et illustrés sur la Figure 5.18.
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Figure 5. 18: Spectre FT-IR de I’huile neuve et régénérée fin d’un stresse thermique.

Le tableau 5.8 regroupe les groupes fonctionnels des échantillons d’huile neuve et régénérée
respectivement affichées sur la Figure 6.17. Dans les régions de fréquence entre 2800 et
3100 cm™ se situent les vibrations d’élongation des liaisons C-H, une bande intensive et
élargie pour des liaisons hydroxyles -OH d’un acide & 3449.08 cm™ [121]. Par contre des

empreintes digitales des composés aromatiques sont détectées dans la gamme 1457.52 cm™.

Tableau 5. 8: Identification des groupes fonctionnels présent dans la composition I’huile

neuve et régénérée fin un stresse thermique par 1’analyse FT-IR.

Fréquence (cm™) Type de bande
792.61 C=0,-Net-OH
1083.91 Ester
1258.05 Ester
1375.20 C-NO>
1457.52 Composés aromatiques
1641.16 -COO-
2924,34 C-H stretching
28545 C-H stretching
3445.89 - OH

Variation de la teneur en eau et TAN

Les Figures 5.19-5.21 représentent les variations de 1’acidité et la teneur en eau des

échantillons d'huile neuve et régénérée a la fin d’un vieillissement thermique a la température
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de 120°C. Il a été constaté que ce type de stress accéléré est provoqué par une augmentation
substantielle de la teneur en eau durant les 168 heures pour le fluide d’huile isolante
régénérée [134]. Ce comportement confirme que I'huile régenéree présente une plus grande
affinité¢ pour 1’eau que l'huile neuve. Durant le processus de vieillissement, nous avons
enregistré que l'indice d'acide total augmente sensiblement pour les deux fluides neuf et
régénéré. Ceci est principalement due a l'oxydation des huiles accélérée et catalysée par la
présence d'ion de cuivre [25] . Ce type de stress permet a I'huile isolante de créer diverses

molécules polaires entre autres les acides organiques.
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Figure 5. 19: Variation de TAN en fonction de temps et sous effet de la température 120°C.
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Figure 5. 20: Taux de vieillissement de TAN fin d’un stresse thermique.

L'indice d'acide total d'huile régénérée a augmenté beaucoup plus que celle de I'huile
minérale neuve. La qualité d'huile change au fur et a mesure que sa composition change.

Ceci est le résultat d’un processus chimique complexe qui se produit pendant les contraintes
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thermiques exercées sur le fluide de I’isolation [110]. [110]. Les réactions chimiques
aléatoires décomposent I'huile en cassant les liaisons d'hydrocarbures, avec la formation

consequente par défaut des molécules colloidales [135].
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Figure 5. 21 : Variation de la teneur en eau en fonction de temps et sous effet de la
température 120°C.
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Figure 5. 22 : Taux de vieillissement de la teneur en eau fin d’un stresse thermique.

Variation de la Viscosité

La viscosité de I'huile est définie comme la résistance au cisaillement et a I'écoulement.
Dans le transformateur la viscosité d'huile est un parametre important, car elle affecte la
convection thermique et la circulation du fluide et par conséquent la performance du
transformateur[136]. Une viscosité élevée implique une forte résistance a I'écoulement,
tandis qu'une faible viscosité indique une faible résistance a I'écoulement [137]. La viscosité

de I'nuile du transformateur neuve et régénérée en fonction de la durée de vieillissement
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thermique on montrée un niveau de rehaussement considérable sur la figure 5.23. La
viscosité a également été affectée par I’effet de la température et qui a été confirmé par
I’augmentation de la viscosité des deux liquide isolant neuf et régénéré en fin du stress

thermique [138].
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Figure 5. 23 : Variation de la viscosité en fonction de temps et sous effet de

la température 120°C.
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Figure 5. 24: Taux de vieillissement de la viscosité fin d’un stresse thermique.

Il convient de noter que les deux liquides deviennent plus visqueux fin de vieillissement thermique
donc une forte résistance au flux d'huile conventionnel et donc un refroidissement incorrect du

transformateur.

5.3.3 Analyses de variation des paramétres TAN, Tan d et la résistivité

L'impact de la dégradation des parametres TAN et facteur de dissipation (Tan d)
ainsi que la résistivité doivent étre évalués. Des corrélations entre les propriétés d’huile

neuve et régénérée sont résumees respectivement dans la Figure 5.25.
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Une approche mathématique pour traiter les données de vieillissement thermique et qui
révele une variation identique pour les deux échantillons huile neuve et régénérée.
Le parametre TAN porte une relation linéaire avec le parametre Tan d, tandis qu’une

corrélation exponentielle entre le parametre resistivité est Tan .
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Figure 5. 25 : Corrélation entre Tan 8, TAN et Résistivité d’huile neuve (A) et régénérée
(B) apres un stresse thermique.

La liaison entre le paramétre TAN et le paramétre Tan 6 peut Etre modélisée par une fonction
de type linéaire Equation (13) :
TAN = A + B (Tan d) Equation 5.13
Ou A = Valeur initiale de TAN (Mg kor/gr)
B = Constante (mg kon/gr)

Basé sur l'analyse de la fonction, il a été constaté que l'acidité (TAN) montre une clair
incrémental pattern avec facteur de dissipation (Tan d) et qui peut étre un bon candidat
représentatif de vieillissement des fluides diélectrique neuve et régénérée. L'équation 13
a été jugée appropriée pour représenter la relation entre TAN et Tan 6 de diélectrique sous
contrainte d’un stresse €lectrique et avec A représenté la valeur de 1'acidité initiale de chaque
échantillon. Le raccord des parameétres a été élaboré conformément aux paramétres
d'ajustements qui sont représentés dans le Tableau 5.9.
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Tableau 5. 9: Identification des paramétres d’ajustement de 1’équation TAN

en fonction de Tan &

Parametre d'adaptation Huile neuve Huile régénérée
A 0.0151 0.0276
B 2.0862 5.956
R? 0.8475 0.828

Et avec I'analyse des tendances, il a été constaté que la variation de parameétre Résistivité en
fonction de facteur de dissipation (Tan d) peut étre modélisée par une fonction exponentielle
(I’équation 14) et en peut identifier deux étapes. La premiere étape représente le stade d’un
vieillissement lent contre la deuxieme étape qui définit un stade rapide de vieillissement. La
premiere I'étape est contrélée par la constante B, alors que la deuxieme étape est contrélée
par le taux de diminution de la résistivité C.

Resistivity = A.exp (B. Tan d) Equation 5.14

Ou A = Constant (Q.m)

B = Taux de diminution de la résistivité

Le raccord des paramétres a été élaboré conformément aux parametres d'ajustements qui sont

représentés dans le Tableau.5.10.

Tableau 5. 10: Identification des paramétres d’ajustement de 1’équation

résistivité en fonction de Tan 6.

Parameétre d'adaptation Huile neuve Huile régénérée
A 344.13 0.0844
B -181.3 -1.315
R? 0.7898 0.9929

5.4 Conclusion

L’objectif de vérification de taux de vieillissement et d'oxydation des principaux
propriétés telles que le facteur de dissipation (Tan 8), I’indice de neutralisation (TAN), la
résistivité ainsi que la teneur en eau sous effet d’un stress électrique a 1’échelle laboratoire
et qui peuvent affecter la fiabilité des liquides diélectriques neuf ou régénéré pour

transformateur en montrant les similarités et quelques différences distinctives.

1. Un taux de vieillissement significatif du parametre Tan & de 50% pour I’huile neuve

et 60% pour I’huile régénérée en confirmant le vieillissement et I'oxydation de 'huile.
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2. Larésistivité diminue pour les fluides diélectrique neuf et régénéré et qui représente
respectivement un taux de vieillissement de 81.77% et 60.81%.

3. Une augmentation distinctive du facteur TAN qui représente un taux de
vieillissement de 256 % pour I’huile neuve contre 238% pour I’huile régénérée et
qui confirme la formation des acides.

4. Un taux d’évolution de la teneur en eau de 48% pour I’huile régénérée contre un taux

de réduction de 38% pour I’huile neuve.

La formation importante des sous-produits de vieillissement confirment par spectroscopie
infrarouge (FTIR) en fin de stress électrique appliqué sur le liquide isolant régénéré. Il
semble que des inhibiteurs et antioxydants rentrent dans la composition chimique d’huile

apres régenération.

Et pour le vieillissement d’huile neuve et régénérée sous effet d’un stress thermique,
I’ensemble des expériences réalisées ont conduit a mettre en évidence la dégradation des
propriétés physico-chimiques et diélectriques de 1’huile soumise au stress thermique par les

conditions : un temps de vieillissement de 168 heures a la température de 120°C.

Nous avons enregistré la dégradation importante et rapide d’huile régénérée par rapport

a I’huile neuve qui se résume par les résultats suivants :

1. Une augmentation non linéaire des paramétres tan & et résistivité pour les deux
fluides.

2. Une plus grande affinité d’eau pour 1’échantillon d’huile régénérée par rapport
a I'huile neuve.

3. Un double taux de dégradation de parametre TAN du liquide régénéré approuvant
la décomposition rapide par rapport a I’échantillon d'huile neuve.

4. Un niveau de rehaussement considérable de la viscosité des deux fluides isolants

neuf et régénéré.

Les tempeératures élevées accelerent les phénomenes d’oxydation d’huile isolante avec la
présence d’eau en quantité importante sous effet de ce type de stress. Le vieillissement se
traduit par une dégradation importante des caractéristiques €électriques, ce qui affecte les

propriétés d’isolation et de refroidissement de 1’huile.
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6. ELIMINATION DES ACIDES CARBOXYLIQUES
SOLUBLES DANS LES HUILES ISOLANTES PAR LA
TECHNIQUE MEMBRANAIRE

6.1 Problématique

L'huile minérale du transformateur est I'une des plus chéres extraits de pétrole brut,
produits par son raffinement. Le raffinage est le terme collectif pour les processus impliqué
dans le changement du pétrole brut en pétrole avec les propriétés requises pour une
application particuliere. Seulement environ trois pour cent du pétrole brut est approprié pour
production d'huile de transformateur [139]. En raison de I’importance des transformateurs

de puissance au réseau d’électricité, la qualité de I'huile est en surveillance en permanence.

L’huile isolante en service est soumise aux différentes contraintes, ce qui peut conduire a sa
dégradation, et limite séverement ses principales fonctions. La formation des produits de
vieillissements est enregistrée en réduisent les propriétés électriques et 1’efficacité de
refroidissement de cette dernier. Les boues et les acides carboxyliques sont 1’un des produits

d'oxydation, et qui sont également préjudiciables a l'isolation solide.

Par conséquent, la surveillance et le maintien de la qualité de I'huile sont essentiels pour
assurer le fonctionnement fiable de I'huile isolante dans 1’équipement électrique. Les acides
a haut poids moléculaire ont une affinité plus faible pour la cellulose de papier que les acides
de bas poids moléculaire en raison de la nature hydrophobe du groupe alkyle CyH2n+1[68].Par
ailleurs les acides a bas poids moléculaire (jusqu'a 5 atomes de carbone) sont plus
hydrophiles que les acides de haut poids moléculaire, qui ont une plus grande influence sur
le taux de dégradation du papier par hydrolyse acide 1’un des constituants de la partie actif
du transformateur. L'acide n'affecte pas le papier tant qu'il reste dissous dans I'huile, c’est
sont accumulation dans I'huile qui conduit a la formation des dép6ts insolubles (boues), qui
réduisent la rigidité diélectrique de I'nuile. Et il peut également réduire le transfert de chaleur
s'il est déposé sur le papier ou a l'intérieur des tuyaux de radiateur en provoquant une

dégradation thermique du papier isolation [140].
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Et face aux méthodes de traitements conventionnels a base de distillation, 1’adsorption et
I’échange d’ions, la technique de filtration membranaire peut présenter une alternative
intéressante dans le traitement des huiles minérales. Ses avantages résident dans sa capacité
a séparer sélectivement des especes de petite taille électriquement chargées et/ou des especes

moléculaires neutres.

Donc la technologie membranaire se révele étre un candidat potentiel pour zéro décharge du
polluants [141]. Car I’approche membranaire nécessite l'utilisation des matériaux simples et
non nuisibles et deviennent fréquemment utilisé pour la séparation des mélanges a large
spectre dans la pétrochimique industriels et peuvent concurrenciez avec succes les schémas
traditionnels[142].

La filtration sur membrane est une technique de séparation liquide/liquide, liquide/solide,
liquide/gaz ou gaz/gaz qui fait intervenir une membrane semi-perméable et sélective sous
I’effet d’une force motrice. Cette force motrice peut étre soit un gradient de pression, un
gradient de concentration ou un gradient de potentiel électrique. Lorsqu’il s’agit d’une action
de séparation conduite sous gradient de pression, la classification des procédés se fait
géneralement selon la taille des pores des membranes et la tailles des composés retenus. La
structure d’'une membrane peut étre homogene ou hétérogéne, symétrique ou asymétrique,
solide ou liquide, peut porter une charge positive ou négative ou étre neutre ou bipolaire.
Sauvant ces filtrations membranaires nécessitent un prétraitement en amont, car les

membranes peuvent étre fragiles et présenter un probléme de colmatage [143].

Nous fournissons dans ce chapitre un apercu sur une méthode de traitement et purification
d’huile diélectrique acide couplé a une filtration membranaire. La séparation par membrane
a été appliquée pour assurer la valorisation et la dépollution d’huile isolante chargée en acide
carboxylique d’un transformateur en exploitation. Nous étudions la rétention des acides par
microfiltration qui présentent la particularité d'étre des espéces de charges négatives, dont
les formes sont interdépendantes a travers le degré de vieillissement d’huile, cette étude
examine aussi la sélectivité d'une membrane commerciale de microfiltration, de type

cellulose régénérée (RC) pour la sorption des acides carboxyliques.
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6.2 Technique expérimentale

Les huiles isolantes dans les équipements électriques transformateur sont en contact
avec lair ainsi que les matériaux utilisés dans la conception de transformateur
(fer, cuivre, ...) et qui peuvent facilement étre contaminée. L'acidité et I’un des parametres
qui peut étre dégradées par la formation des produits d'oxydations acides conjointement avec
I'eau et les solides contaminants [144]. Ces acides ont un impact important sur la dégradation
des matériaux cellulosiques et qui peut étre également responsable de la corrosion des pieces

métalliques dans I’équipement transformateur.

6.2.1 Procédé de traitement proposé

Ce procédé a pour objectif le traitement et la purification d’huile isolante acidulée
pour transformateur. En améliorant essentiellement les propriétés : teneur en gaz, teneur en
eau ainsi que I’indice de neutralisation d'huile, dans le méme cadre des démarches de
maintenance et entretien des transformateurs de puissances et pour but d’assurer le maintien
de la méme quantité d’huile en exploitation en se référent aux exigences des normes BS EN
60422: 2013 [29] et IEEE Standard 637-1985 (R2007) [30]. Le procédé est décrit dans la
figure 6.1. Basé sur la déshydratation et la filtration membranaire pour objectif d’assurer la
longévit¢ de 1’équipement électrique et de veiller au seuil nécessaire d’indice de

neutralisation de liquide isolante.

HUILE ACIDULEE
A 4
Fraction Légére < DESHYDRATATION B Eau
\ 4
FILTRATION _ ACIDE
MEMBRANAIRE g CARBOXYLIQUE
) 4
HUILE PURIFIER

Figure 6. 1 : Procédé de purification d’huile isolante acidulée par la technique membranaire.
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6.2.2 Etape de déshydratation d’huile acidulée

C’est un moyen efficace pour réduire a un niveau tres bas la teneur en gaz et eau
d'huile isolante [74]. L’équipement est équipée an amant par un systéme a deux étages de
filtration avec porosité de Smicrons, en absorbant I’eau comme premiére étape de traitement,
par la suite I'huile va s'écouler sur une série de filtre de dispersion de 0.5 microns a l'intérieur
d'une chambre a vide en formant ainsi des films minces de sorte qu'une grande surface est
exposé a un vide poussée jusqua 0.5 mm Hg en continu par I’équipement SES/321 de
marque SESCO — USA. Ce traitement permet aussi de retirer les acides les plus volatils, les
autres acides, cependant, seront relativement inchangés et 'acidité globale de I’huile ne sera
pas beaucoup améliorée, pour indication la consigne de chauffage d’huile est fixer a une
température de 75°C. Les résultats des propriétés physico-chimiques et diélectriques d’huile

isolantes aprés déshydratation sont regroupés dans le tableau 6.1.

Tableau 6. 1: Les propriétés d’huile acidulée apres déshydration.

Propriétés Norme Unit Valeur
Indice de neutralisation (TAN) IEC 62021 mg kon/gr 0.206
Teneur en eau IEC 60814 p.p.m 15
Facteur de dissipation a @50 Hz, 90 °C IEC 60247 — 0.194
Permittivité (90 °C), & IEC 60247 — 2.14
Résistivité (90 °C) x 10° IEC 60247 Q.m 1.45
Tension de claquage IEC 60156 kv 60
Viscosité cinématique & 40 °C ISO 3104 mm?/s 7.64
Densité ISO 3675 g/ml 0.820
Indice de couleur I1ISO 2049 — 3.2

Etape de filtration membranaire d’huile acidulée

La filtration sur une membrane peut étre un moyen de séparation tres efficace et
économique pour les composants qui sont en suspension ou dissous dans le liquide isolant.
La membrane constituent une barriére physique au passage des polluants [145]. Ainsi que le
role de la membranaire offre une sélectivité définie par la taille des pores ouverts de la
membrane par rapport a la taille des composeés a retenir, ou par des propriétés intrinseques
des composés en liquide isolant par rapport a la nature chimique de la membrane (potentiel
de surface, caractéeres hydrophiles ou hydrophobes, diffusivité des especes par rapport aux

propriétés des membranes séparatives).

Notre choix a été basé sur une membrane hydrophile de type cellulose régéenérée (RC)
de diametre 47 mm avec la taille des pores de 0.45um (Model PORAFIL MACHERY -
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NAGEL). Les expériences de la microfiltration (MF) ont été réalisées et le diagramme
schématique de I'expérience est représenté sur la Figure 6.2. Le mode de filtration est frontal,

et le vide représente la force motrice de cette filtration.

L’unité de filtration comprend un récipient supérieur et un récipient récepteur ainsi que la
fixation de la membrane sur une plaque-support amovible située entre les deux récipients.
L’huile a filtrer est déposée dans le récipient supérieur. L’aspiration d’huile et son passage
a travers le filtre membranaire est assurée par une pompe a vide branchée au récipient
récepteur avec une pression de vide appliquée de 1’ordre de 0.1mbar. Le filtrat est récupéré
dans le récipient récepteur et une analyse approfondi sera vérifier sur la qualité d’huile

isolante aprés interaction avec les groupements fonctionnels présent dans la membrane.

HUILE ACIDULEE

5
ALIMENTATION MEMBRANE *,+  Huile acidulée
- ',:-
®
\ @
Acide o. 28 ‘oo
. [ ]
PERMEAT
a

Huile purifiée

Figure 6. 2 : Schéma représentatif de protocole de séparation par membrane RC.

6.3 Description de mécanisme réactionnel

Les acides carboxyliques ont une affinité pour la cellulose en raison de leur capacité a
se lier avec le groupe hydroxyle (OH"). Ils réagissent chimiquement en faisant la libération
d'un proton (H *) et cations RCOO" par la théorie acide-base de Bragnsted-Lowry [146].
Différents mécanismes ont été proposés dans la littérature pour expliquer la réticulation des
polymeres cellulosiques (Membrane RC), les deux principales étapes du la réaction des
acides carboxyliques avec le cellulose se résume par la fixation d'acide carboxylique avec

un groupe hydroxyle cellulosique et son réaction-via une estérification-avec un autre groupe
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hydroxyle cellulosique en produisant des réticulations de pontage du fibre de cellulose [147].

Le schéma réactionnel est représenté dans la Figure 6.3.
Structure de la chaine cellulose
OH
%&/ H OH J/
HO OH % :; fo o /\/\/
OM
+R-COOH ”/

1®C

o

Figure 6. 3 : Mécanisme d’adsorption d’acide carboxylique par la membrane RC.

6.4 Résultats et discussions

Pour la maitriser de procédé membranaire, la caractérisation de la membrane est
primordiale afin de comprendre le mécanisme de transfert mis en jeu. L’objectif principal
est de tester les propriétés de rétention de cette membrane en continu. Cette étude vise a
définir I’impact des principaux paramétres opératoires sur les performances de la membrane

en filtration.

6.4.1 Membrane Flux (J)

Au cours de chaque filtration, le flux de perméat (filtrat) J (I/n.m?) est déterminé
a partir du temps At nécessaire pour recueillir un volume AV donné de filtrat et de la surface
membranaire [148](Equation 15):

AV

J = Gao Equation 6.1

Lors de la filtration d’huile isolante, I’accumulation des molécules ou macromolécules a la
surface de la membrane a réduit le flux de permeation, et cette baisse de productivité est liée
a I’adsorption des molécules soluble dans I’huile, et qui présentant une affinité chimique

avec le matériau membranaire RC [149].
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Ces résultats enregistrés sont en accord avec le phénoméne de la sorption ou nous avons
notées une rétention maximale (saturation) par les sites actifs de la membrane au voisinage
d’un temps de 0.2h pour un flux maximum de 0.46 1/h.m? (Figure 6.4).Un dépdt irréversible
apparait a la surface de la membrane, généralement s'explique par un équilibre entre les
forces répulsives particule-particule ou particule-membrane et les forces de trainée du

perméat.

Au-dessus d'une valeur donnée de flux, les forces de répulsion sont surmontées par les forces
de trainée du perméat, ce qui permet la formation d'un dép6t sur la surface de la membrane

qui crée une résistance supplémentaire a I'écoulement du perméat [150].
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Figure 6. 4 : Variation de flux de perméat en fonction de temps.

6.4.2 Taux de rétention

C’est le rapport de la concentration de 1’espéce dans le filtrat (Cr) et sur
la concentration de cette espece dans 1’échantillon d’huile en amont (Co). Ces grandeurs sont

adimensionnelles et permettent d’évaluer la sélectivité de la membrane [151] (Equation 6.2).

TR(%) = 2% x 100 Equation 6.2

Cco -

Cco
La sorption des acides carboxyliques cumulés dans le liquide isolant peut étre due aux
interactions hydrophiles liées a des affinités spécifiques qui peuvent avoir lieu lorsque
le liquide isolant ou la membrane sont chargés. Un taux de rétention de 75% a été enregistré
par la membrane RC (Figure 6.5) contre un indice d’acidité dans le filtrat de I’ordre
de 0.0335 mg kon/gr, qui a mis en évidence la possibilité de I’opération d’une sorption

intéressantes d’acide par la membrane RC.
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Lors des opérations de la microfiltration frontale d’huile isolante acidulée, nous remarquons
que le taux de rétention d’acide carboxylique a la tendance d’augmenter jusqu’un seuil
limite, qui se réduit par la suite (Figure 6.6) et un colmatage progressif de la membrane
s’installe. Ce colmatage se traduit par une diminution importante de flux de perméation.
C’est la résultante de phénoménes d’adsorption, de dép6t de surface et/ou en profondeur et
de la formation d’un gateau de filtration par les éléments retenus, et qui s’exprime par
I’encrassement et la saturation de la membrane [152]. Ainsi que la résistance a la filtration

peut étre liée a la taille effective des pores de la membrane [153].
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Figure 6. 5 : Variation de flux de perméat en fonction de taux de rétention.
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Figure 6. 6 : Variation de taux de rétention en fonction de temps de sorption.
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6.4.3 Processus de sorption

Nous avons mesur¢ la cinétique de la sorption d’acide carboxylique par la membrane
RC, afin de déterminer le temps nécessaire pour avoir une sorption totale. Cette étude a été
menée en déterminant les quantités fixées en acide carboxylique depuis sa mise en contact
avec la membrane. L’indice de neutralisation initiale d’huile isolante est de 1’ordre
de 0.208 mg kon/gr, les expériences ont eté réalisées a la température ambiante et avec une
masse seche de la membrane RC (Ms) de 120 mg. Des volumes de 73 ml d’huile ont été
filtrés et plusieurs prélévements de filtrat ont été effectués a différents temps. A 1’équilibre
de sorption, on mesure la masse d’acides retenus par la membrane ainsi que la valeur
de I’'indice d’acidité d’huile filtré, la variation de TAN et la masse de la membrane en

fonction de temps sont representée dans la Figure 6.7 et Figure 6.8.
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Figure 6. 7 : Variations de TAN de filtrat en fonction de temps de sorption.
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Figure 6. 8 : Variations de Ms de la membrane RC en fonction de temps de sorption.
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Selon les résultats obtenus, nous avons enregistrées une diminution appréciée d’indice de
neutralisation dans le filtrat, Ainsi qu’une masse significative retenus par la membrane RC

en fonction de temps. L’équilibre a été atteint au bout de 40 minutes de contact.

6.4.4 Variation de la masse de la membrane

Dans les conditions de phénomeéne de sorption, les valeurs de TR sont fortes. Ces
résultats dépendent évidemment de la masse de la membrane et de I’indice de neutralisation
initiale. L’effet de la masse ms de la membrane sur la rétention d’acide carboxylique a été
étudié et réalisé sur une série de membrane RC séches (ms) avec superficie de 69.4 cm? et
de masses 120 mg, auxquelles nous avons ajouté un volume d’huile isolante avec un indice
d’acidité initiale constante. Des mesures des différents masses de la membrane en fonction
de taux de rétention ont étés évaluées dans les figure 6.9 et figure 6.10.Quand Ms augmente
le taux de rétention TR augmente, car le nombre de sites actif de la membrane augmente,
alors que le taux d’indice d’acide est fixer est toujours le méme. Davantage de molécule
d’acide sont donc retirés de mélange initial par interaction avec les groupements fonctionnels

des molécules celluloses de la membrane RC.
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Figure 6. 9 : Variations de TAN en fonction de Ms de la membrane RC.
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Figure 6. 10 : Variations de TR en fonction de Ms de la membrane RC.

6.5 Effet de nombre de cycle de passage au module membranaire RC

La méthode consiste a faire passer une quantité d’huile minérale acide a travers
le compartiment membranaire RC, plusieurs passages (six cycles) et chaque fois avec des
membranes neuve, a la température ambiante qui est constante pendant tout le processus de
filtration. Pour chaque passage une quantité d’échantillon d’huile filtré sera prélevé pour
analyse. Tableau 6.3 traduit la variation de parametre TAN en fonction de nombre de passage
au module membranaire. Et nous avons enregistrée une réduction significative de TAN

d’huile purifié a un taux de 83.17%.

Tableau 6. 2 : variation d’acidité apres filtration membranaire

. . APRES FILTRATION MEMBRANAIRE Limit IEEE
Nombre de filtration
TAN (mgkon/gr) [154]
1¥ filtration 0.056 (73.08 %)
2™ filtration 0.050 (75.96 %)
3™ filtration 0.045 (78.36 %) Max
48 filtration 0.043 (79.32 %) 0.05
5¢me filtration 0.038 (81.73 %)
6 ®™e filtration 0.033 (83.17%)

On pense généralement que le processus de changement de la couleur d'huile au cours du
vieillissement est associé a l'oxydation et a la formation d'une conjugaison étendue [155].
La couleur est une caractéristique importante de la qualité d’huile. Dans notre cas, la couleur
d'huile peut indiquer le degré de purification ou de vieillissement d'huile. La spectroscopie
UV / Vis d”'huile acide et purifier est représenter sur la Figure 6.11. Les résultats montrent
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que les propriétés d'huile traitée deviennent inférieures aux propriétés d’huile acide car la

longueur d’onde d’huile purifier est de 1’ordre 335 nm contre 382 nm pour 1’huile acidulé.
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Figure 6. 11 : Courbes d'absorption d’huile acidulée et d’huile purifiée.

Les spectres FT-IR de la membrane cellulose régénérée neuve et apres absorption sont
représenteés dans la Figure 6.12, une forte bande et large absorption asymétrique entre 3200
et 3400 cm™, qui est due a la vibration d'étirement O-H liée & I'hydrogéne identifiant
le groupement fonctionnelle présente dans une membrane neuve [156]. Par contre, et
concernant les interactions moléculaires entre I’huile minérale acide et les polymeéres
cellulosiques a été montré par une bande d'absorption a 1729.55 cm™ (C=0 étirement des
vibrations d’un groupe ester) [157]et 1207.95cm™*(étirement des vibrations du pont C-O-C)

et qui confirme la configuration de I'ester [158].
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Figure 6. 12 : Spectres FT-IR de la membrane RC neuve et usagée.
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Pour confirmer I’¢limination des acides carboxyliques dans 1’échantillon d’huile purifié un
controle par 1’analyse FT-IR est d’une importance capital. Par conclusion, les spectres
infrarouges (FT-IR) d’échantillon d’huile acidulé prélevé d’un transformateur en
exploitation et I’échantillon d’huile purifié par la technique membranaire sont représentés
sur la Figure 6.13. Les réactions d’oxydation des liquides isolants avec les molécules
d'oxygéne entrainent la dégradation des propriétés d'huile. En général, toutes les huiles
acidulées representent des liaisons caractéristiques situées dans la région spectrale entre
1700 et 1730 cm™. Ceci est dii aux vibrations des contraintes attribuées aux groupements
C=0 qui confirme la présence des groupes d'acides carboxyliques, ainsi que l'oxydation
thermique d’huile est accompagnée de nitration, qui se produit également lorsque les
températures augmentent en produisant des composes organiques qui se transforment en
oxydes d'azote (NO, NO> et N2O4).L'effet de la nitration sur la qualité d'huile est similaire a
celui d’oxydation, qui augmente aussi, la viscosité de 1'huile ou a la création des substances
et des sédiments insolubles. La fonction de la nitration peut étre identifiée dans la région
spectrale entre 1600 et1650 cm™[75]. Cette vérification, nous a permet de valider la
disparition des spectres des fonctions d’acide carboxylique et nitration pour 1’échantillon

d’huile purifier.
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Figure 6. 13: Spectres FT-IR d’huile isolante acidulée et purifier.

6.6 Variation des paramétres(Tand), Résistivité et g  aprés  filtration

membranaire
Comme l'indique le tableau6.4,Nous avons également enregistré une amélioration
modérée du facteur de dissipation et résistivité d huile qui passe de 0,194 pour 1'échantillon

d'huile acide a 0,131 pour 1’échantillon d’huile purifier, de méme pour I’amélioration de la
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résistivit¢ de 1.45 E+09 a la valeur de 2.17 E+09 qui représente un pourcentage
d'amélioration de 32.47 % de facteur de dissipation. Cette variation refléte une diminution
de concentration des contaminants conducteurs [159]. Une variation de la permittivité
relative (er) a été enregistrée en fonction du Tand, elle peut s'expliquer par le fait que la
permittivité relative est une propriété de la constitution chimique de I'huile [101]. La
permittivité relative est passée de 2,15 pour I'échantillon de I'huile acide a 2,13 pour I'huile

purifier.

Tableau 6. 3: Tan 9, résistivité and er apres filtration membranaire.

Numbre de filtration APRES MEMBRANE I_:I_LTRATION Limit IEEE
Tano Résistivité(E+09) &r [154]
1¢ filtration 0.145 (25.25 %) 1.85 2.15
2™ filtration 0.141 (27.31 %) 1.89 2.15
3¢me filtration 0.138 (28.86 %) 1.90 2.14 Max
44Mé filtration 0.135 (30.41 %) 1.93 2.13 0.05
5¢me filtration 0.133 (31.44 %) 2.08 2.13
6 €™ filtration 0.131 (32.47%) 2.17 2.13

6.7 Conclusion

En fonction des objectifs de traitement des huiles isolants acidulée, et afin d’optimiser
de nouveau technique de purification, et afin d’assurer le maintien de la méme quantité
d’huile en exploitation en se référent aux exigences des normes BS EN 60422: 2013 et IEEE
Standard 637-1985 (R2007). L’emplacement des membranes dans les filiéres de traitement
peut assurer 1’élimination des acides carboxyliques et la maitrise du risque de dégradation
des matériaux cellulosiques, qui peuvent étre tout a fait assurées a 1’aide de la technologie
membranaire en combinaison avec le procédé de déshydratation dans un concept d’un

prétraitement. Une élimination de 83.17% de taux d’acide carboxylique présent initialement

d’un I’huile de transformateur est bien démontrée a grande échelle.

Cette membrane RC a peut montrer une excellente rétention des acides carboxyliques,
Cette étude a étudié la performance de la membrane ainsi que les interactions chimiques via
une estérification entre les groupements fonctionnels d’acides carboxyliques et fibre

cellulosique.
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Les gestionnaires d’énergie électrique ont une pression grandissante pour répondre aux
obligations réglementaires a la fois en termes d’environnement et de fourniture d’énergie
économique car le défi est trés important. Une option bien connue dans la gestion des actifs
par le traitement et la purification des huiles isolantes pour transformateurs qui est I’objectif
de notre travail, deux procédés de traitement d’huile usagée sont présentées. La régenération
est définie comme la restauration de I’huile vers un état propre a I’utilisation a travers
I’élimination des contaminants et des produits de dégradation, comme les matériaux polaires
acides et boues qui proviennent des réactions chimiques dans les liquides diélectriques sous

effet de plusieurs types de vieillissement.

Un procédé de régénération est étudié et présenté en couplant un traitement physique au
traitement chimique, associé aux différents matériaux adsorbants : argile activée, charbon
actif, oxyde de magnésium et gel de silice. Ce procédé a permis a I’huile régénérée d’avoir
des qualités supérieures et qui répondent aux exigences de performance de 1’huile neuve
conformément a la norme CEI 60296. Les huiles obtenues apres centrifugation et
déshydratation ont été soumises a un traitement par sorption comme traitement de finition.
Tous les adsorbants sous forme unique, binaire, tertiaire et quaternaire ont été formulés et
évalués avec une composition a 10%. Le pourcentage de rehaussement le plus élevé a été
obtenu avec le mélange quaternaire d'adsorbants compose de 1% de charbon actif (ACH),
6% de gel de silice (SG), 1% d'oxyde de magnésium (MO) et 2% de bentonite activée (AB).

Des tests de conformité pour 1’évaluation des taux de dégradations des propriétés d’huile

neuve et régénérée sous effet d’un stress électrique et thermique ont été mis en ceuvre :

= La formation importante des sous-produits de vieillissement confirmées par
spectroscopie infrarouge (FTIR) en fin d’un stress électrique appliqué sur les deux
liquides isolants neuf et régénéré, qui peuvent étre de nature acide et groupes
fonctionnels (C = O (carbonyle), -n (amino) et -OH (hydroxyle) dans la composition

de I'nuile vieille.

= Sous effet d’un stress thermique nous avons confirmé la dégradation des propriétés

physico-chimiques et diélectriques de 1’huile isolante. Et nous avons enregistré la
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dégradation importante et rapide d’huile régénérée par rapport a I’huile neuve qui se
résume par les résultats suivants :
1. Une augmentation non linéaire des parametres tan o et résistivité pour les deux
fluides.
2. Une plus grande affinité d’eau pour 1’échantillon d’huile régénérée par rapport a
I'huile neuve.
3. Un double taux de degradation de parametre TAN du liquide régénéré
approuvant la décomposition rapide par rapport a 1’échantillon d'huile neuve.
4. Un niveau de rehaussement considérable de la viscosité des deux fluides isolants

neuf et régénéré.

Dans cette étude, Des corrélations entre les propriétés d’huile neuve et régénérée sont
étudiées. Des approches mathématiques pour traiter les données de vieillissement électrique

et thermique ont été déterminées.

Dans un troisiéme volet de cette étude de doctorat, nous avons étudié ’effet d’un procedé
de purification du liquide isolant acidule par la technique membranaire, utilisée pour

I’élimination des acides carboxyliques dans I'huile acidulée de transformateur.

L’efficacité de la séparation membranaire était caractérisée et les propriétés physiques et
chimiques des huiles ont été évaluées. Les méthodes de séparation et d’analyse par spectres
d’absorption UV-visible, spectroscopie d’absorption infrarouge a transformée de Fourier
(FTIR), ont été évaluées et identifiées pour illustrer le mécanisme d’élimination des
groupements fonctionnels de I’huile isolante usée et purifiée. Les résultats montrent que le
procédé & membrane RC confirme la rétention d’un taux de 83% d’acide carboxylique

cumulé dans I’huile diélectrique.

En perspective de ce travail, nous envisageons d’étudier 1’amélioration de la composition de
I’huile régénérée par 1’ajout des additifs ou nanoparticules ayant pour but le renforcement
de la tenue d’huile régénérée dans 1’équipement électrique transformateur Soumis aux

différents types de vieillissement.
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ASTM
CEl
Sonelgaz
GRTE spa

MEI spa
FT-IR
GC-FID
HPLC
MEB
EDX
ATG

APPENDICE A

LISTE DES ABREVIATIONS

. International Organisme de normalisation.
: Commission électrotechnique internationale.
: Société nationale de I'électricité et du gaz Algérienne.

: Le gestionnaire du réseau de transport de I'électricité (filiale du

groupe Sonelgaz).

: Maintenance des équipements industriels spa (filiale du groupe Sonelgaz).
: Spectroscopie infra rouge.

: Chromatographie en phase gazeuse.

: Chromatographique liquide.

: Microscope électronique a balayage.

: Energie Dispersive X-Ray.

. L’analyse thermogravimétrique.
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ayv

At
AV

&r

APPENDICE B

LISTE DES SYMBOLES

: La permittivité absolue de I’huile

: La permittivité du vide

: La permittivité relative de 1’huile

. La capacité d’un condensateur rempli d’huile
: La capacité condensateur sous vide

: Larigidité diélectrique kV/cm.

: La tension de claquage en kV.

: La distance entre les deux électrodes en mm.
- La viscosité dynamique,

: La température (K),

: La masse du liquide (kg)

: Le volume du liquide (m?)

: La viscosité dynamique

: La viscosité cinématique (mm?/s).

: La viscosité dynamique (pa.s).

: La masse volumique (kg/mq).

: La masse volumique de I’huile a la température 6 (kg/m?),
: La masse volumique de I’huile a 20°c(kg/mq),
. La température de 1’huile ("),

: Le coefficient de dilatation volumique (k™2).

: Flux de perméat (filtrat) (I/h.m?)

: Temps de filtration

: Un volume donné de filtrat et de la surface membranaire
. Permittivité

- Résistivité
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tan &
TAN
er

p
%IP

Napp

ACH
oM
BA
SG
KV
MVA

p.p.m

: Facteur de dissipation

: Indice de neutralisation

- Permittivité

. Résistivité

: Pourcentage d’amélioration
: Viscosité apparente

: La vitesse de cisaillement
: Charbon actif en poudre

: Oxyde de magnésium

: Bentonite activée

: Gel de silice.

> Kilo volt.

: Méga voltampere.

: Partie par million.
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