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Introduction Générale

L'ozone est un composé naturel présent dans toute I'atmosphere a trés faible concentration.
Dans la stratosphére (aprés la premiére couche qui entoure le globe terrestre de I’atmosphére
(latroposphere), la stratosphere est la deuxieme couche ; la troisieme est la mésosphére), il joue le
role d'un filire protecteur en absorbant les radiations ultraviolettes de longueur d'onde comprise
entre 200 et 300 nm, le maximum d'absorption se situant a 254 nm. Cette propriété est d'ailleurs
utilisée pour la determination de la concentration en ozone dans un gaz. A température ordinaire
lozone est un gaz instable de couleur bleue lorsqu'il est observé sous une épaisseur suffisante,
d'odeur caractéristiqgue et pénétrante (décelable a des teneurs de lordre de 0,01 a 0,05 ppm).
L’ozone est un polluant secondaire, c’est-a-dire qu’il n’est pas produit directement dans Iair
ambiant par les activités humaines. Il est formé suite a des réactions chimiques dans I’atmosphere
Méme si 'ozone n’est pas un polluant typiquement urbain, il apparait en premiere place parmi les
indicateurs de la qualit¢ de lair vu son impact sur la sant¢ et environnement. Sa toxicit¢ varie en
fonction de sa concentration :

- Entre 180 et 240 pg/m’, on constate une diminution de la fonction respiratoire de Pordre de

5% aupres de la population moyenne et de 10% chez les personnes sensibles.

- Entre 240 et 360 pg/n’, cette diminution de la fonction respiratoire atteint 5 a 15% auprés
de la population moyenne et de 10 a 30% chez les personnes sensibles, avec possibilités de maux de
téte, d’irritations des yeux, du nez et de la gorge , au-deld de 360 pgm’®, tous ces effets sont
ressentis plus sérieusement et la diminution de la fonction respiratoire est supérieure a 15% aupres
de la population moyenne, et de plus de 30% chez les personnes sensibles ; on constate également
une diminution significative des performances physiques.

L’ozone a également un effet néfaste sur la végétation, tant au niveau des cellules visibles des
feuilles que sur la croissance elle-méme, di a un épuisement des matiéres de réserve.
L’ozone se forme par photochimie, suite a I'iradiation de polluants primaires (dont le

dioxyde d’azote NO3) par la lumiére ultraviolette (UV), et ceci en présence d’oxygene :
NO, + O, +UV ——> 03+ NO (1.1)

Un équilibre dynamique s’installe entre la formation (processus de plusieurs heures) et la
destruction de l'ozone (processus d’une a quelques minutes). Cet équilibre est toutefois perturbé du
fait que le NO est en grande partie oxydé en NO, dans une réaction avec des produits réactionnels

des composés organiques volatils. Par conséquent, le NO n’est pas disponible pour la destruction
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d’ozone et le NO; formé peut a nouveau étre scindé sous I'imfluence des rayons UV et former de
'ozone.
L’ozone peut étre généré commercialement par trois méthodes essentielles:

- La décharge couronne.

- La méthode photochimique.

- La méthode électrochimique

L'ozone est tout a fait aisément disponible dans la nature (les éclairs qui se produisent
pendant les orages). L'ozone se produit naturellement par le processus de dissociation des molécules

loxygeéne, en atomes qui se combinent avec d’autres molécules d'oxygeéne pour produire
lozone et libérent une quantité considérable de chaleur. La méthode de décharge électrique
fonctionne suivant le méme principe et la chaleur produite pendant ce processus est enlevée du
générateur pour éviter la décomposition de ’ozone.

La création d'ozone par photodissociation de [loxygéne est le principal processus de
formation de l'ozone stratosphérique, et donc de la trés connue ‘couche d'ozone” (mécanisme de
Chapman) :

O, +hv — 20
O0+0,;— 03

O3+ 0 — 20,

Os+thv — O*+ 03

Les atomes d'oxygene constitués par la photodissociation d'oxygéne moléculaire par
rayonnement UV de longueur d'onde courte inférieure a 256 nm réagissent avec les molécules
d'oxygene pour former lozone. Les avantages principaux de production d'ozone par rayonnement
UV sont :

- DL’air ambiant peut étre employé efficacement comme gaz d'alimentation sans le besoin de le
sécher.

- Les colits d’équipements sont beaucoup inférieurs a celles des générateurs de la décharge
couronne

Les inconvénients de production d'ozone par rayonnement UV sont:

- Le taux maximum de production de l'ozone est de 2 g/h.

- La concentration la plus élevée de lozone qui peut étre produite par des lampes
ultraviolettes a 185 nm est de 0.2 % en poids, est approximativement 10 % de la
concentration moyenne donnée par décharge couronne.

- Plus d'énergie électriqgue est nécessaire pour produire une quantité donnée de l'ozone par

rayonnement UV comparant a la decharge couronne.
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- Les lampes UV nécessitent aussi un remplacement périodique.

En résumé, le travail développé dans ce mémoire a été réparti en quatre chapitres et a pour
objectif I'étude de la production d’ozone par décharge électrique couronne de configuration
d’¢électrodes ‘fil-grille’.

Le premier chapitre présente une recherche bibliographique diversifiee sur les propriétes
d'ozone et ses applications.

Dans le deuxieme chapitre, nous présentons les décharges électriques couronnes.

Le troisime chapitre porte sur la méthode adoptée concernant I'utilisation des modéles de la

simulation en utilisant un logiciel approprié.

Tandis que le quatriéme chapitre nous présente les résultats concernant la production d’ozone par

décharge électrique couronne tout en discutant, au fur et a mesure, quelques aspects de ces résultats.

Nous terminons ce travail par une conclusion générale et nous évoquons quelques
perspectives d’avenir qui peuvent compléter cette étude pour mieux comprendre, encore, les
difféerents processus de synthése d’ozone, en se basant sur I'amélioration de production du vent

ionique par décharge électrique couronne dans d’autres configurations et/ou d’autres conditions de

décharge
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I.1 Découverte de I’0zone

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

révolution industrielle

En 1879, on découvrit que seule une tres faible partie des UV-B du soleil atteignait la surface
terrestre. L’année suivante, les scientifiques montrérent que l'ozone absorbait énormément ces
rayons et qu’il pouvait étre responsable de la filtration de ces UV-B. Cependant la quantit¢ d’ozone
présente dans la basse troposphére était trop faible pour jouer ce role, et on supposa avec raison que
I'ozone devait se trouver essenticllement dans la haute atmosphére. Au début du 20°¢me siecle, des
travaux trés importants ont été réalisés et un spectrometre a été développé pour mesurer I’ozone
dans toute I'atmosphére. Ce spectrometre est utilis€ de nos jours, méme s’il est progressivement

remplacé par des méthodes plus modernes
1.2 Générationd’ozone

A cause de sa relative courte durée de vie, lozone est toujours généré sur le site d’utilisation
grace a un genérateur d'ozone. A l'échelle industrielle, I'ozone est produit en utilisant des radiations
ultraviolettes de courtes longueurs d'ondes émises par une lampe a vapeur de mercure, ou par le
procédé de décharge a froid ou décharge couronne qui utilise un champ électrique élevé [2 - 4]. La
génération d'ozone par décharge couronne est plus courante de nos jours et a plus d'avantages [3 -
5].

Les avantages de la méthode de décharge couronne sont : une plus grande durabilité¢ de l'unité
de production, une meilleure production d'ozone et un meilleur rapport colt-efficacité.

L’ozone bénéfique peut étre produit artificiellement a travers 'emploi deux types de générateurs :

- Géneérateur a rayons ultraviolets qui réplique le soleil : le générateur a rayons ultraviolets produit
I'ozone a travers l'exposition d’un flux d’ar a la lumiere engendrée par les lampes a UV

ultraviolets.

- Genérateur avec décharge couronne a oxygéne (CDOX) qui réplique les phénomenes électriques

orageux : Ce générateur produit 'ozone a travers le passage d’oxygeéne déshumidifié et propre par
6
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I'intermédiaire d’un champ électrique trés intense. Le point de rosée doit se situer a - 60 degrés
Celsius pour éviter tout probléme de corrosion a I'intérieur de I'ozoneur.

Lorsqu'une augmentation des quantités de vapeur d'eau est présente, de plus grandes quantités
d'oxyde d'azote sont formées lorsque les décharges se produisent. L'oxyde d'azote peut former
'acide nitrique (provoque la corrosion).

De plus, les radicaux hydroxydes sont formés et se combinent avec les radicaux d'oxygene et
avec lozone. L’oxygéne pur est fourni par un générateur d'oxygene ou parfois par des bouteilles
d’oxygeéne. Les ozoneurs produisent de trés grandes quantités d’ozone, mais ils nécessitent toujours
et seulement de 'oxygéne a I'état sec. L'ozone est produit a partir de l'oxygéne en tant que résultat
direct de la décharge électrique.

La décharge couronne (corona discharge) rompt la molécule stable d'oxygene et forme deux
radicaux d'oxygéne. Ces radicaux peuvent se combiner avec les molécules d'oxygene pour former
lozone. L’emploi de loxygeéne seulement n’engendre pas de sous-produits dangereux. Pour

éliminer l'ozone restant apres utilisation, des destructeurs d'ozone sont utilisés.
1.3 Production de I’0zone par déchargesélectriques

L'ozone est disponible dans la nature, le plus souvent en raison des éclairs qui se
produisent pendant les orages. L'ozone se produit naturellement par le processus de dissociation des
molécules d'oxygéne en atomes qui se recombinent avec d’autres molécules d'oxygéne pour
produire I'ozone en libérant une quantité considérable de chaleur.

La méthode de décharge électrique fonctionne suivant le méme principe et la chaleur produite
pendant ce processus est évacuée du générateur pour éviter la décomposition de I'ozone [6]. Les
¢léments principaux d’un générateur a décharge électrique sont : la source d’énergie, 'espace de
décharge que le flux gazeux traverse, le matériel diélectrique pour empécher le court-circuit et le

mécanisme d’élimination de chaleur dissipée comme sous produit de la réaction exothermique.

Chaleur
A A
: :
- ‘ -'.." Electrode a haute
o ; tension
< Bariere
O) diélectni
c.C |/f\, ) iélectrique

\™~) 0. —» Espace de décharge — 0.

| e s

‘ i
v v
Chaleur

Figure 1. 1 : Configuration d’une cellule de décharge électrique
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Cette technique est une méthode commerciale nommée décharge silencieuse [7 — 8] (figure
I.1). Dans ces générateurs d'ozone, le gaz d'alimentation (air sec, oxygéne, ou mélanges), passe
entre deux électrodes étroitement espacées (dont I'une est couverte par un matériel diélectrique) et
soumis a une tension appliquée de l'ordre du potentiel électrique de claquage. Une décharge
silencieuse (décharge a barriere diélectrique : DBD) se produit quand le gaz devient partiellement
ionisé, ayant pour résultat une lueur violette caractéristiqjue dans le cas de lair comme gaz
d'alimentation (pour l'oxygéne trés pur, la coloration violette est rarement observée).

11 est bien connu que dans une décharge électrique 1'ozone est produit en deux étapes

1. Les atomes d'oxygene sont produits par la dissociation directe d'oxygéne moléculaire :

e+0, _—— O+O+e (1. 2)

2. L'ozone est produit via un processus a trois corps :

0+0,+M—— O3+M (1. 3)

(M203 ou M=N, ouM=0, ....... etc.)
L'efficacité de la production d'ozone par décharge électrique dépend, surtout, de lintensité des
micros décharges (qui est influencée par un certain nombre de facteurs tels que la largeur d'espace ;

n

la pression du gaz ; le type des électrodes " métal et diélectrique", I'énergie d'alimentation et
Ihumidité). Une grande portion d’énergie électrique utilisée dans une décharge électrique est
dissipée principalement sous forme de chaleur et une faible portion sous forme de lumiere. Les
générateurs produisent I'ozone a des concentrations de 1-5% du poids d'air et jusqu'a 14% du poids
d'oxygéne pur. Si lair compressé est employé comme gaz d'alimentation, il doit étre bien sec et

exempt des traces de pétrole et de graisses (oxydés par I'ozone).

1.4 Production naturelle

L’ozone, composé dérivé de I'oxygene, se trouve dans I’atmosphére en petites proportions. Sa
formation naturelle est due a I'action des décharges électriques (figure 1.2) se produisant dans
'atmosphére, ainsi que du fait des rayons ultra-violets provenant du soleil (figure 1.3), au détriment
de 'oxygeéne existant dans I’atmosphére [2 - 9].

Ces phenoménes atmosphériques sont chargés d’apporter de I'énergie nécessaire a la

formation de I'ozone, d’apres la réaction endothermique

8
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64.800 cal + 30, ——> 203 (1.4)

Figure 1. 2: Formation naturelle de I'ozone par décharge électrique

= 3
=

S 8 =SB

Figure 1. 3: Formation naturelle de 'ozone par les rayons UV

L’ozone se trouve dans la nature en plus ou moins grande quantité, ceci dépend du degré de
purification de I'environnement. C’est ainsi que nous pouvons sentir son odeur pénétrante dans les
espaces libres, s’accentuant surtout aprés les orages violents. Dans I'atmosphere qui entoure les
villes surtout dans les environnements confinés, I'absence d’ozone est presque totale. Ceci dit,
l'ozone est un constituant vital de la haute atmospheére, ou une couche d’ozone appelée «
OZONOSPHERE» agit comme un Véritable filtre afin que les radiations ultra-violettes émises par le
soleil atteignent la terre avec seulement le millionieme de leur action, car dans le cas contraire ca

serait fatal pour les étres vivants sur la terre.

1.5 Etapes de formation de I’0zone par décharge électrique

La formation de I'ozone par décharge électrique [10 - 11] passe par deux étapes (figure 1.4) :

- lere étape : Les molécules d'oxygene (O2) sont scindées par une forte tension électrique résultant

en deux individuels atomes d'oxygene (O).

- 2éme étape : Les deux atomes d'oxygene (O) s'unissent avec d'autres molécules d'oxygene (O3)

pour produire lozone (Os3). Ainsi :

O+0,=03 (1.5)
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Haut voltage

Les molécules d'oxygéne (O,) sont scindées
par une forte tension électrique l'ésulfonf"

en deux individuels atomes d'oxygenes (O,). ¢ ©3)

Les deux atomes d'oxygenes (O,) " ¢ (©1)
s'unissent avec d'autres molécules - -}~
d'oxygene (O,) pour produire ©5)

I'ozone (O3). \ /
Ainsi : Oy + O, = O " . . (03)

Figure 1. 4: Etapes de formation de 'ozone par décharge électrique

Une tres grande quantité d'ozone peut étre créée avec léclairage de chaque foudre. L'ozone est

responsable de '"Tair frais" que nous respirons apres un tonnerre d'orage.
1.6 Formation de I’0zone par rayonnements UV

La formation de 'ozone par les rayons UV passe par quatre étapes (figure 1.5):
« 1ére étape : Une radiation UV de haute énergie atteint une molécule Os.

« 2éme étape : Deux atomes d’oxygene sont alors libérés.
« 3°Me tape : Ces radicaux oxygenes entrent en collision avec des molécules de dioxygéne.

 4¢me étape : formant ainsi une molécule d’ozone.

uv
s

lére étape 2éme étape

a & aa

3éme étape 4éme étape

Figure 1. 5: Etapes de formation de 'ozone par UV

1.7 Formation artificielle de I’ozone

Comme indiqué I'obtention de I'ozone peut étre réalisée par des procédés physico-chimiques,

a savoir :

10
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-Par des lampes ultra-violettes. Ce systeme est utilisé pour les applications qui demandent une basse

concentration d’ozone.

-Par décharges électriques silencieuses (décharge a barriere diélectrique : DBD). Ce systeme est

utilis¢ pour obtenir de fortes concentrations d’ozone.
1.8 Cycle de Chapman

En 1930, le britannigue Sydney Chapman [2] exposa ses théories sur la formation et la
destruction chimique de I'ozone. Ces hypothéses, qui Se révelerent correctes, sont appelées le cycle
de Chapman ou les réactions de Chapman. L’atome d’oxygene et l'ozone se transforment
alternativement I'un en lautre. Les liaisons qui unissent les atomes au sein des molécules sont
cassees a cause des rayons solaires. Pour briser la molécule d’O> il faut plus d’énergie solaire que
pour briser la molécule d’ozone (dans le premier cas, il faut une longueur d’onde de 240 nm contre
320 nm dans le second cas). La formation (figure 1.6) et la destruction (figure 1.7) de I'ozone sont
en équilibre et la réaction dont le bilan est nul est la suivante :

30,— 203 et 2 03— 3 0,.

La quantit¢ d’ozone résulte donc d’un équilibre entre formation et destruction naturelles

uv _

— =

302 H 20 + ZO2 _ﬁ 203

Figure 1. 6: Formation naturelle de I'ozone (cycle de Chapman)

uv

uv :
\< —> —>
20, —> 20+ 20, —> 30,

Figure 1. 7: Destruction naturelle de I'ozone (cycle de Chapman)
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1.9 Définition de I’0zone

L’ozone est un gaz de couleur bleue pale voisin de I'oxygéne qui peut avoir sur les étres
vivants des conseéquences bénéfiques ou dangereuses. Il est naturellement détruit et régénéré dans
I'atmosphére suivant un processus faisant itervenir le rayonnement solaire ultraviolet et I'oxygene.
Il est présent dans la haute atmosphére (stratosphére) sous la forme d’une couche d’une quarantaine
de kilométres d’épaisseur surmontant la troposphere. Cette couche, connue sous le nom de « couche
d’ozone », fait Pobjet d’une surveillance constante. Elle constitue en effet un écran aux
rayonnements ultraviolets émis par le soleil, rayonnements dont les effets nocifs affectent non
seulement I’étre humain (cancers, cataractes, ulceres, maladies du sang, etc.) mais également

d’autres étres vivants.

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

courants aériens.

1.10 Caractéristiques de I’ozone

L’ozone (O3) est une forme trés instable et réactive de l'oxygéne. C’est un gaz bleuté et
odorant, qui se forme naturellement dans la stratosphére sous I'action du rayonnement ultraviolet,
émis par le soleil, sur les molécules d’oxygeéne. Il est généré artificiellement par décharge électrique
dans de l'air, de I'oxygéne, ou un mélange des deux.

L’ozone est un oxydant trés puissant utilisé notamment dans le traitement de I'eau. On parle
alors d’ozonation. Celle-ci résulte de deux types d’oxydation bien distincts qu’il convient de définir.
L’oxydation dite moléculaire est reliée directement a la molécule d’ozone O3. L’autre forme
d’oxydation, dite radicalaire, est a relier a une forme non commune de I'ozone, ou la molécule a
perdu un électron apparié (normalement, les électrons sont présents par paires, mais dans le cycle de
réactions en chaine de I'ozone, des dissociations de paires d’électrons peuvent avoir lieu),

conduisant a la formation du radical hydroxyle OH". L’ozone moléculaire est responsable des

12
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réactions dites directes, a actions spécifiques ; les radicaux, quant a eux, sont responsables des

réactions dites indirectes, beaucoup plus rapides, mais nettement moins

ciblées que les premieres ; les radicaux oxydent un grand nombre de molécules. Il est a noter
que certains composés tendent a stabiliser 'ozone dans I'eau, et donc & limiter la formation de ces
radicaux. C’est notamment le cas des ions carbonates et bicarbonates.

L’ozone est peu soluble dans I'eau. Sa solubilit¢ augmente avec la température de l'eau et
avec sa concentration dans la phase gazeuse. Inflammable et explosif, 'ozone est aussi plus lourd
que lair (densité¢ par rapport a I'air : 1,657) ; il peut donc s’accumuler pres du sol. L’odeur piquante
de T'ozone est détectée a un seuil de perception d’environ 0,01 ppm, et 'on considére qu’un taux de
0,25 ppm est préjudiciable a la santé. L’ozone étant un gaz instable, i est produit sur le lieu de son
utilisation par décharge électrique dans un gaz contenant de I'oxygene. Il est genéralement utilisé de
Iair, qui doit étre propre (pour éviter des problémes de répartition de courant) et sec : son point de
rosee devant se situer a - 60°C, afin d’éviter tout probléme de corrosion a I'intérieur du générateur

d’ozone.
1.11 Données physico-chimiques de 1’0zone

A température ambiante, lozone prend lapparence d'un gaz incolore ou bleu pale. 1l se
liquéfie & -111,9°C en prenant laspect d'un liquide bleu foncé et il se solidifie a -192,5°C en un
solide de couleur pourpre. L'ozone est soluble dans l'eau a partir de 0°C et devient tres oxydant.
Combiné avec l'eau, il arrive a oxyder tous les métaux jusqua un degré maximum.

Les principales constantes physiques, thermodynamiques et toxicologiques de lozone sont
reprises dans le Tableau 1.1

Tableau 1. 1: Principales constantes physiques de I'ozone

Masse molaire 47,9982 g/mol

Point de fusion -192.7°C

Point d*ébullition -111.9 2C (1 atm.)

Masse volumique (gaz) 0°C, 1 atm.

2.15 g/l

Enthalpie de formation

142.12 KJ/mol

Energie de dissociation

-144.8 KJ/mol

Potentiel d*oxydation a 25°C

+2.076 V

Angle de liaison

116°
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1.12 Structure de ’0zone

L’ozone se présente sous la forme d’un triangle isocele d’un angle au sommet égal a 116°45°
et de deux liaisons interatomiques de 1,278 107*° m et de 1,48 10° m. La structure de I'ozone est

comme suit (figure 1.8):

Figure 1. 8: Structure de I'ozone

1.13 L’0zone : bon ou mauvais

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

mauvais, selon I'endroit ou il se trouve.
1.13.1 Bon ozone

L’ozone est en quelque sorte le grand frére de I'oxygene. Il se produit naturellement dans la
haute atmosphére terrestre ou il forme une couche protectrice qui nous protége des rayons
ultraviolets nocifs. Les produits chimiques d’origine humaine sont connus pour détruire ce
bénefique ozone.

De nos jours, le bon ozone est généré in-situ avec des générateurs d’ozone. Bien que l'ozone
soit un composé puissant, son cycle de vie est tres court. Lorsque celui-ci entre en contact avec des
bactéries, virus ou odeurs, ceux-ci sont oxydés par un des 3 atomes d'oxygéne qu'il posséde [12]. Le
seul produit résultant de cette oxydation est le dioxygene.

Outre cette efficacité redoutable, nous savons également que l'ozone est sain a utiliser. Mais
son odeur d’air ‘sale’ est, relativement, déplaisante. C'est cette odeur déplaisante qui permet de

concevoir des moyens de productions sdrs [13 - 14].
1.13.2 Ozone troposphérique (mauvais 0zone)

Dans la basse atmosphére terrestre, prés du niveau du sol, 'ozone se forme lorsque les

polluants eémis par des voitures, des centrales électriques, des chaudiéres industrielles, des
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raffineries, des usines chimiques et d’autres sources, réagissent chimiquement en présence de la

lumiere solaire (figure 1.9). L’0ozone au niveau du sol est un polluant atmosphérique nocif.

Transformati Ozone et Transport
chimiq . ——
polluants associés

Y 2

Impact sur la santé humaine

er la végération

Figure 1. 9: Ozone troposphérique (mauvais 0zone)

I.14 Comment I’0zone agit-il ?

I.14.1 Réaction de ’0zone avec les substances oxydables

L’ozone réagit rapidement avec les micro-organismes et parvient en regle générale a diminuer
la toxicit¢ des composés dans leau et a augmenter leur biodégradabilité. En conséquence,
I'ozonation principale est quasi-systematiquement couplée a une filtration biologique sur charbon
actif en grains afin d’achever I'élimination des micropolluants tout en limitant la dose d’ozone
appliquée. Celle-ci est en général de I'ordre de 0,5 a 1 g par g de carbone organique.

L’ozone agit de la maniere suivante (figure 1.10) :

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

'1 0| 2+ nl .I Substances oxydables SUDSLaNCES 0Xables
® 2
0 o\I A\

\

Figure 1. 10: Comment agit 'ozone ?

Le fable lien de I'ozone tenu du troisiéme atome d'oxygene fait que la molécule soit instable
et donc, tres efficace comme le montre la figure 1.11. C’est le troisieme atome d'oxygeéne de l'ozone
qui est extrémement réactif. Cet atome se fixe facilement a d'autres molécules.
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La réaction d'oxydation se produit sur une collision entre la molécule d'ozone et la molécule
d'une substance oxydable (c'est-a-dire bactéries, champignons, virus, fer, manganése...). Au cours
de cette réaction d'oxydation, les molécules organiques sont transformées et dissoutes[8]
(hgure 1.12).

Atome célibataire O
d’oxygéne \

Qo
Le faible lien de la molécule
: \ 9

Ozone 03

Q9

Figure 1. 11: Liens de la molécule d’ozone
~al

Oxidizable

. Substance
.u.,.. \ Moisissures
Champignons

olls
Oxygen (0:)

9

Microbes

Odeurs
Le faible

Figure 1. 12: Réaction d’oxydation de ’ozone avec les substances oxydables

1.14.2 Principe

L’ozone réalise son action destructrice de trois manicres:
- Action oxydante dans laquelle intervient un seul atome d’oxygene (potentiel d’oxydation :
Eo=15V)
- Par ozonolyse, avec formation d’ozonures (HO3). Dans ce cas, c’est la molécule entiere
d’ozone qui intervient sur les substances organiques. Ces ozonures sont trés instables et sont

détruits en des composés différents a celui de la molécule organique qui est intervenue dans
sa formation.

- En catalysant Teffet oxydant de loxygéne qui n’est pas itervenu dans la formation

d’ozone. Dans ce cas, 'oxygene joue le rdle le plus important.
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1.14.3 Puissant oxydant et excellent désinfectant

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

Contrairement aux autres désinfectants, tel le chlore, I'ozone disparait sans laisser de trace
apres son utilisation. En effet, 'ozone est composé¢ d’oxygéne pur qui se recompose en dioxygene
quelques temps apres sa fabrication.

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

Et que dire dans le domaine des piscines qui sont fréquentées par de nombreuses personnes a
travers le monde, pour y nager ou pour sy délasser ?!.. Cependant, latmosphére chlorée des
piscines pourrait étre responsable de problemes de santé. En effet, la majorité des piscines sont
désinfectées par des produits a base de chlore menant a la formation de dérivés potentiellement
toxiques. Des études ont récemment attiré [attention sur les risques pour la santé liés a la
fréquentation des piscines. 1l a entre autres été suggéré que lexposition croissante et plus précoce
des enfants aux produits de chloration des piscines pourrait, en association avec d'autres facteurs,
étre impliguée dans [lincidence croissante de [lasthme et des allergies. La croyance que
I'environnement d'une piscine ne présente pas de risques pour la santé de ceux qui la fréquentent est
profondément ancrée dans les esprits et le manque de considération a I'égard du probleme potentiel
de toxicité de ces produits issus de la chloration de l'eau est reflétée par les reglements de la plupart
des pays, axés sur la qualitt micro biologique de l'eau des piscines, ignorant en grande partie la

qualité de lair.
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I.15 Avantages et inconvénients de ’0zone

L'ozone est un produit chimique utile en raison de sa capacité d'oxyder et de stériliser. 1l a,

cependant, des caractéristiques qui le rendent inapproprié pour certaines applications. Voici une

liste des avantages et des inconvénients de I’ozone.

1.15.1 Avantages

Ces désavantages sont compensés par une série d’avantages qui rendent I'ozone tres

mtéressant dans nombreuses d’applications industrielles :

En comparaison, lefficacite de la desinfection de lozone est 2500 fois plus efficace que
I'hypochlorite (HCI) et 5000 fois plus que les Chloramines (NH,CI), il détruit les bactéries,

les virus, et les moisissures.
L'ozone ne laisse pas de résidus chimiques ni d'odeurs dans l'eau.

L'ozone ne brdle pas les yeux, ne les rougit pas comme les autres produits chimiques ont

tendance a le faire.

L'ozone n'irrite pas la peau et ne la desseche pas.

L'ozone est sécurisant car il ne peut exploser et n'est pas combustible.

L'utilisation de l'ozone limite au maximum lachat des produits chimiques oxydants.
Quand le systeme est installé, il fait un apport constant d'ozone dans l'eau.

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

Pas de dérivés dangereux, contrairement au chlore.

Ne reste pas dans leau, redevient de I'oxygene : il est donc utilisable par exemple pourle

traitement d’eau ultra-pure, ce qui n’est pas le cas du chlore.
Pas de stockage de produits dangereux.
Oxydation trés complete.

Se décompose ou s’enleve facilement.

1.15.2 Inconvénients

Investissement plus élevé : I'expression usine a gaz est certainement appropriee dans le cas

de l'ozonisation, puisque ce gaz est produit sur place : i en résulte que le colt d’exploitation
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est réduit par rapport a des systtmes ou l'on doit acheter le désinfectant, par contre
I'installation est inévitablement plus cotteuse.

- Systeme plus complexe : I'ozone doit étre produit, puis dissous dans I'eau, le gaz résiduel
doit étre extrait de leau, etc. le systéme résultant est névitablement plus complexe a
mstaller et a utiliser qu'une pompe a injection de chlore, par exemple.

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

- Consommation en énergie plus élevée, puisque I'ozone est produit par décharge électrique
1.16 Applications de ’0zone

Grace a ses excellentes qualités de désinfection et d'oxydation, I'ozone est énormément utilisé
pour le traitement de l'eau potable [15- 16 - 17]. L'ozone peut étre utilisé pour différents objectifs
dans les systemes de traitement, tels que pour une pré-oxydation, une oxydation intermediaire ou
une désinfection finale. Généralement, il est recommandé d'utiliser l'ozone pour la pré-oxydation,
avant un filtre a sable ou un filtre a charbon actif. Apres l'ozonisation, ces filtres peuvent éliminer la

matiere organique restante (important pour une désinfection finale).

Les applications de I'ozone sont multiples, citons

1.16.1 Eaux résiduaires :

* Domestiques/Municipales  Cur

» Pate et papier » Pétrole/pétrochimique

« Mines « Electro-plaquage

* Pharmaceutique » Précipitation des métaux lourds

1.16.2 Industrie/Agriculture :

* Tours de refroidissement » Désinfection de grange (air, eau)
*Fau d’échange de chaleur * Hydroponique

*Fau de refroidissement  Effluents d’animaux

*Eau potable * Traitement "water dripping”
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*Recyclage des liquides de découpage

1.16.3 Industrie agro-alimentaire :

*Tours de stockage de grains + Désinfection des abattoirs
*Eau embouteillée » Hydroponique

*Entrepdts de fruits et Iégumes  Lavage de fruits et légumes
*Entreposage de viandes *Lavage d’ceufs

1.16.4 Autres:

.Odeurs [18] * Recyclage de caoutchouc
*Semi-conducteurs * Désulfurisation

*Buanderies * Stérilisation médicale

* Aquaculture * Stérilisation d’hopitaux
*Blanchissement * Traitement thérapeutique
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I1.1 Notions Générales
Les concepts de la physique de base de la décharge électrique couronne ont été définis depuis
plusieurs décennies [1]. Et depuis de nombreuses études expérimentales et de simulations sont

consacrées a I’étude du phénoméne ‘couronne’ et a ses conséquences [2- 3].

L’effet ‘couronne’ se produit, également, sur tous les conducteurs et lignes soumis a une
haute tension. Des que le champ électrique a la surface du conducteur devient suffisamment grand
(supérieur au champ d’ionisation de l'ar, = 30 kV/cm), lair s’ionise et forme autour du conducteur

une couronne lumineuse (figure 11.1).

Couronne lumuneuse \l

[

L
Conducteur HT
Figure 1. 1: conducteur HT

La lumiere de la décharge couronne n’est visible que sur les lignes THT (U > 400kV), lorsqu’il fait
sombre.

Inconvénients : pertes couronnes, interférence avec les ondes radio, bruit et vibrations des
conducteurs.

Avantages : plusieurs applications industrielles (filtres électrostatiques, séparateurs

¢lectrostatiques, photocopie...)

L’effet couronne devient trés génant pour les réseaux a partir de 345 kV. Le bruit et le champ
¢lectrique superficiel représentent actuellement les paramétres d’environnement les plus importants
a prendre en considération lors de la construction de nouvelles lignes (U > 750 kV). L’effet
couronne se produit principalement sur les conducteurs de ligne, mais aussi sur les parties

métalliques aigués reliées a la haute tension, telles que sur 'isolateur, surtout par temps humide.
Il. 2 Champ électrique

Le champ électrique produit par le conducteur diminue au fur et a mesure qu’on s’éloigne du
conducteur, il s’agit donc d’un champ non uniforme.
Important : L’effet couronne a lieu dans un champ non uniforme.
Soit un systéme d’électrodes pointe-plan par exemple. Que se produit-il dans I'air si
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Le champ prés de la pointe est supérieur a 30 kV/cm ?
Réponse : Décharge couronne
Le champ étant non uniforme, I'ionisation se produit uniquement prés de la pointe et ne se produit

pas, dans le cas d’une configuration ‘pointe-plan’, prés de I’électrode plane (figure I1.2).

Pointes

Electrode
plane

Décharde couronne lumineuse produite entre des pointes et une électrode plane reliée a la terre

Figure I1. 2: Zone ou se produit I'effet couronne

Il. 3 Décharge couronne en polarités negative et positive

En polarit¢ négative, la pointe est portée a un potenticl HT négatif et I'¢lectrode plane est
reliée a la terre (figure 11.3), et Pinverse pour la polarité positive (figure 11.4).

11.3. 1 Nature du courant de la décharge couronne

camoade

D «—
f Champ E,,,

HT négative
Figure I1. 3: Polarité négative

Seuls les électrons traversent tout I'espaceinter-électrodes (courant électronique).
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E

App

Ion positif

>
— + j
D ‘_EQE‘CU'OH

Figure I1. 4: Polarité positive

Remarques :

- Dans les gaz électronégatifs (air, SFs...), les électrons s’attachent aux atomes pour
former des ions négatifs = le courant électronique devient courant ionique.
- Le courant de la décharge couronne est tres faible : de quelques YA a quelques mA.

11.3. 2 Courant a haute fréquence

Il se produit des avalanches électroniques, a une fréquence de 1 MHz, pendant des durées de
vie At (déroulement des avalanches) alternées avec des durées d’arréts Aty (arrét des avalanches)
(figure IL1.5).La fréquence des impulsions augmente avec la pression, car la charge d’espace qui

s’oppose au champ appliqué est rapidement formée.

I(uA) 4

/)

At At,
Figure I1. 5: Courant électrique lors d’une tension alternative

»t (S)

Il. 4 Apparence lumineuse

Comme le champ de la charge d’espace est opposé au champ appliqué en polarité négative, on
dit que leffet couronne se déroule dans un « champ décroissant » (figure I11.6). L’aspect lumineux

est limit¢ dans Iespace.
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d Ei\_22
&
E [—
l > % & ’

Figure 1. 6: polarité négative

- Sur la pointe apparait un point lumineux dans la configuration pointe-plan.
- Sur la ligne HT, il y a:
a) Apparition de points lumineux sur les aspérités (figure 11.7a).

b) Pour une ligne THT, une couronne lumineuse peut couvrir tout le conducteur (figure 11.7b).

Point
Aspérité lumineux ;
Couronne
lumineuse
L
a) Points lumineux sur b) Couronne lumineuse
quelques aspérités . i sur toute la surface
Figure II. 7

Il. 5 Décharge couronne en polarité positive

» Pointe portée a un potentiel HT positif ;
* Electrode plane reliée ala terre.

11.5.1 Courant a haute fréquence

Mémes impulsions qu’en polarité négative mais de fréquence plus petite, car les avalanches

qui se déroulent dans un champ croissant ne s’arrétent pas aussi rapidement qu’en polarité négative.
11.5.2 Nature du courant

Seuls les ions positifS traversent complétement I'espace inter-électrodes  courant ionique
(figure 11.8).

EQDP

Ion posmf

_D . 1

Figure I1. 8: Polarité positive
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Il. 6 Apparence lumineuse

Le champ de la charge d’espace a le méme sens que le champ appliqué (figure 11.9). Donc, en

polarité¢ positive I'effet couronne se déroule dans un « champ croissant ». L’aspect lumineux s’étend

dans I’espace.

Eapp %
S
@7 E I
&
Ey =Eqy +E =
Figure I1. 9: polarité positive
* Pointe-plan : Il apparait, sur la pointe, de longs filaments lumineux appelés « streamers »
(Agure 11.10).
Streamers

Figure 11. 10: Streamers sur une pointe stressée

 Ligne HT : la méme apparence se révele ; cette apparence est dénommée décharge-brosse ou bien

U )

Figure I1. 11: Streamers sur un fil stressé

décharge-plume (figure 11.11).

1. 7 Effet couronne en tension alternative

L’effet de couronne en tension alternative est la synthése des deux polarités. Néanmoins, c’est
I'apparence lumineuse de I'alternance positive (streamers) qui prédomine.
Résumé : L'application d'une tension de valeur suffisante pour créer un seuil de décharge couronne,
entraine une répartition de l'espace inter-électrodes en deux régions (figure 11.12) :
» La premiére région, trés étroite et voisine de I'électrode a faible rayon de courbure, ou le champ

électrique est trés intense, est le siége d'ionisation du gaz : c'est la zone active ou zone d’ionisation.
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Les électrons libres sont accélérés par le champ électrique provoquant ainsi des collisions avec des
atomes neutres ou des molécules; il y a alors multiplication électronique par avalanche.

* Le reste de lespace inter-électrodes constitue la deuxieme région ou le champ électrique est
tellement faible qu’il ne s’y produit pas d’ionisation, c'est la zone de dérive. Dans cette zone, les
¢lectrons ne peuvent pas se multiplier et les ions crées par collisions ‘€lectrons-neutres’ dérivent
vers ['électrode plane (ou celle ayant un plus grand rayon de courbure) sous leffet du faible champ

en constituant ainsi une charge spatiale mono polaire.
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Figure Il. 12: Les deux zones de la décharge couronne ‘pointe-plan’ (ici décharge positive)

Il. 8 Dégagement d’ozone

La décharge couronne, se produisant essentiellement dans I'air, est aussi accompagnée, entre
autres, d’une formation d’ozone [4 - 5].
Par ailleurs, en présence de I'humidité, de I'acide nitrique est produit ; ce qui cause la corrosion du
conducteur.

I1. 9 Applications utilisant la décharge couronne
11.9. 1 Parafoudre

L’effet couronne augmente la conductivit¢ de lairr autour de la pointe (I’¢lectrode la plus
courbée) ; le canal de la foudre, quiopte pour le chemin le moins résistant, est capté par le

paratonnerre (figure 11.13).

11.9. 2 Neutralisation

La surface de l'avion se charge par frottement avec lair. Les charges créées, par effet
couronne produit par des fleches disposées sur les ailes de Iavion, éliminent par neutralisation les

charges surfaciques.
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11.9. 3 Filtre électrostatique

Le fil central, dans une configuration fil-cylindre, produit par effet couronne des charges
électriques négatives. Les grains de poussiere qui se chargent négativement sont attirés et captés par
le cylindre qui les empéche de ressortir [6 - 7]. Le cylindre joue le role d’un filtre de poussicres,

lequel une fois saturé sera remplacé par un nouveau fittre (figure 11.14).
11.9. 4 Séparateur électrostatique

Un mélange de particules granuleuses acquiere des charges électriques créées par effet
couronne, grace a une électrode a pointes reliee a une source de haute tension négative.
Ces particules se comportent différemment selon qu’elles sont isolantes ou métalliques et tombent
dans des endroits differents (figure 11.15).

HT
électroue
a pointes

foudre
o]
décharge de capture o
(o] O
o 0
. o}
v Fil nunce
I (HT négative) 0
T = i lui roduit | produit
i produit ‘ ; produt
Figure 20 P | muxte | métallique |
| 1solant luxte : metalique

Figure 11. 13: Parafoudre,Figure 11. 14: Filtre et Figure: 1. 15: Séparateljr électrdstatique
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I11. 1 Modele physique

Dans cette partie, et aprés avoir décrit l'équation de Boltzmann, nous allons détailler les
équations qui caractérisent I'évolution du plasma dans une décharge électrique, puis nous exposons

les différentes approximations qui ont été faites.

I11.1.1 Fonction de distribution

Chaque particule du gaz est définie par un vecteur position (r ) et par un vecteur vitesse (\7 ).
A un nstant t, le nombre probable de particules (N) se trouvant dans I'élément de volume de

Pespace des phases d°rd>v est défini par :
dN (F,\?,t)zd3rd3vf(F,\7,t), (1. 1)

Oou f(F,\7 ,t)est la fonction de distribution des vitesses de particules dans l'espace de phases
de la densité des particules, et d*rdV est Pélément de volume dans cet espace.

111.1.2 Grandeurs moyennes

On déduit la densité des particules N en un point donné du plasma de coordonnées r a un

instant donné t par :

N@E) =[ fFT, 7, 0)d? v,(ll. 2)

Le nombre de particules étudiées étant important, nous utiliserons des grandeurs moyennes

basées sur les fonctions de distribution.
On peut définir, pour toute grandeur X, sa valeur moyenne par :

(x):%jx F(rv.t)dv,(n.3)

(r:t)
I11.1. 3 Modeles numériques de décharge
Il existe de nombreux modeles mathématiques adaptés aux differents types de plasmas. lis
font tous appel & un couplage entre les équations d'évolution des particules et du champ électrique.

Le grand nombre d'équations et de degrés de liberté (3 d'espace, 3 de vitesse, plus le temps) classe

les problemes de la physique des plasmas parmi les plus difficiles a résoudre numeriquement.
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De facon générale, ils permettent la détermination:

> Des paramétres électriques de la décharge, c'est-a-dire les variations spatio-temporelles du
champ électrique et du potentiel.

> Des profils de densités des espéces chargées ou des neutres et les distributions
spatiotemporelles des énergies et des fonctions de distribution.

» La position et la vitesse des particules.

Le mouvement des particules est décrit, dans le cas général, par I'équation de Boltzmann [1 - 2] :

of of oOf (afj
+y——+ = ,
ot o Tav o), 0

Ou:

v: Champ de vitesses des particules.

r : Position.

v: Champ des accélérations des particules (forces extérieures).

f (r,v,t) : fonction de distribution des vitesses des particules.

Z_tf : représente la variation temporelle de f au point (r, v).

0
,of
or
of . . . . s » s
ya— . représente la variation de f sous I'action des forces extérieures, avec y I'accélération de ces
v

forces extérieures, dues a I'effet du champ électrique dans notre cas.

: représente la variation spatiale de f, suite a la diffusion des ions ou des électrons.

0 - . .
(Efj : représente la variation temporelle de f suite aux collisions.
coll

I11.1. 4 Modeles non auto- cohérents

Les modeles non auto-cohérents dans lesquels on estime, indépendamment (modéle ou
mesure expérimentale), les variations spatio-temporelles du champ électrique, sont bien entendu

beaucoup moins rigoureux, mais sont plus simples et donc plus rapides.
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I11.1. 5 Modeles auto-cohérents

Dans le cas de modéles dits « auto-cohérents », I’équation de Poisson, qui détermine le champ
¢lectrique, doit étre couplée a I'équation de Boltzmann. En effet, les différentes fonctions de
distribution des especes chargées dépendent de la valeur du champ électrique qui dépend lui-méme

des densités et de I'énergie des especes chargées.

Dans la pratique, la résolution de I’équation de Boltzmann est extrémement délicate et son
couplage avec I’équation de Poisson ne fait que compliquer le probléme. Pour cette raison, plusieurs
types de modeéles auto-cohérents, correspondant a differents niveaux d’approximation, ont été
développés. Selon l'approche utilisée pour simuler les plasmas de décharges, on peut distinguer trois

catégories de modéles [3 - 5]:

» Modeéle microscopique (Particulaire).
» Modele macroscopique(Fluide).
» Modeéle hybride.

I11. 2 Modele microscopique (particulaire)

Dans un modéle microscopique (particulaire), on résout simultanément, et sans faire
d’hypotheses simplificatrices, I’équation de Boltzmann pour déterminer la fonction de distribution
des particules chargées, et I’équation de Poisson pour le champ électrique. L’équation de
Boltzmann sous sa forme spatio-temporelle (l1l. 4)peut étre résolue de fagon pratique en faisant
appel a une approche cinétiqgue de type Monté Carlo [6] pour une description plus détaillée de la
décharge électrique. Le calcul rigoureux des coefficients de transport est complexe et fait intervenir
les sections efficaces des collisions élastiques et inélastiques qui caractérisent la probabilité de
I'interaction entre deux particules chargées ou non, qui peuvent étre des électrons, des ions, des

atomes ou des molécules.

Le modéle particulaire est bas¢ sur le traitement d’un échantillon représentatif de chaque type
de particules jouant un role dans la formation du plasma (par exemple, des électrons et des ions) et
suit leurs mouvements dans lespace des phases en traitant les collisions de fagon statique et en
intégrant les équations classiques du mouvement entre deux collisions. Cette approche est idéale du

point de vue physique.

Le domaine de calcul est divisé, spatialement, en cellules élémentaires. Les densités des
particules chargées sont calculées au centre de chaque cellule. Le champ électrique est calculé dans

ces cellules par la résolution de I'équation de Poisson. Puis, on calcule les nouvelles forces exercées
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sur chaque particule, compte tenu de la charge d’espace accumulée. Le libre parcours ou le temps
de vol libre de chaque particule est détermin¢ a I'aide de tirage d’un nombre aléatoire. Le type de
collision est ensuite obtenu en comparant le rapport des fréquences ou des sections efficaces a un

autre nombre aléatoire.

I11. 3 Modele macroscopique (fluide)

C’est un modele de décharge ou le transport de particules chargées est décrit a laide des
valeurs moyennes, pour certains parametres de plasma, et qui est appelé un modéle fluide. En
principe, la cinétiqgue des électrons et des ions dans un gaz faiblement ionisé peut étre décrite en
utilisant les équations de Boltzmann correspondantes. L'équation de Boltzmann est une équation de
continuité dans l'espace de phase (r, v), qui détermine la fonction de distribution des particules
f (r, v, t), a chague position (r, v) et a chaque instant (t), sous leffet de forces externes et les
processus de collision avec les molécules de gaz. Mais, on peut aussi caractériser le plasma de
décharge, directement, a partir des grandeurs moyennes: densité, vitesse moyenne, énergie
moyenne, etc. Dans ce cas I'équation de Boltzmann est remplacée par ses momentS qui
correspondent a une série, en théorie illimitée, d’équations hydrodynamiques [6]. La base des
modeles fluides nécessite deux hypothéses principales pour limiter le nombre d’équations et fermer
le systtme d’équations obtenues. La premiere hypothése concerne I'ordre physique pour limiter le
nombre d’équations hydrodynamiques générées par I’équation de Boltzmann. On peut aller par
exemple jusqu’au deuxieme moment de I’équation de Boltzmann (ordre 1) ou jusqu’au troisiéme
moment (ordre 2). A Tordre 1, on considére I'équation de conservation de la quantit¢ du
mouvement et de la densité ; tandis qu’a I'ordre 2, on ajoute I'équation de conservation de la densité
d’énergic. Comme le systeme d’équations ainsi obtenues est ouvert, c'est-a-dire avec plus
d’inconnues que d’équations, la seconde hypothése concerne la condition de fermeture du systéme
ce qui exige des hypotheéses supplémentaires. A T'ordre 1, le systtme est fermé en adoptant
I'hypothése du champ local ou les paramétres de transport et de réaction sont supposés dépendre
directement du champ électrique régnant localement a un instant donné dans la décharge électrique.
A Tordre 2, le systetme est fermé en utilisant 'hypothése de I'énergie locale ou les parametres de
transport et de réaction sont supposés dépendre directement de I’énergie moyenne des particules

chargées.

111.3. 1 Approximation du champ local (ACL)

Dans TI'approximation du champ local (ACL), les coefficients de transport des é€lectrons et les

taux des reactions sont a la fois fonctions du champ réduit E(r, t)/p ; ou E(r, t) est le champ
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¢lectrique au point r et & I'mstant t, et p est la pression du gaz. Autrement dit; la fonction de
distribution de I'énergie des électrons (FDE) au point (r, t) est considérée la méme que pour un

champ réduit uniforme. Cette hypothese de

I'équilibre au champ local signifie que I'énergie gagnée par les électrons en présence du

champ électrique au point (r, t) est localement compensée par la perte d’énergie due aux collisions.

111.3. 2 Approximation de I’énergie locale (AEL)

Dans lapproximation de I'énergie locale (AEL), les coefficients de transport des électrons et
les taux des réactions sont fonction de I’énergie moyenne des électrons calculée par I’équation de

continuité de I'énergie dans le modele fluide.

Suite a I’évolution dans le domaine de modélisation des plasmas, un accord général a fait que
les modeles fluides comprennent I'équation de continuité, I'équation de transport d'énergie moyenne
des électrons et I'équation de Poisson. Ce qui a été fait pour une résolution du probleme a une

dimension 1D ou a deux dimensions 2D.

Souvent, les équations de transport dans les modéles fluides sont, en plus, simplifiees en
adoptant Papproximation de drift diffusion (ADD), qui décrit les flux de particules chargées comme

étant la somme d'une dérive plus un terme de diffusion, en ignorant tous les autres termes (3).

Cependant, les modéles fluides ne peuvent pas prendre en considération les fonctions de
distribution des espéces chargées (par exemple, la distribution d'énergie des ions), mais seulement

des moyennes sur les distributions. Cet inconvénient est souvent compensé par des codes hybrides.

I11. 4 Modele hybride

Le terme « hybride » est utilisé pour désigner soit des simulations qui tiennent compte de

deux groupes d'électrons [4], ou des codes complexes pour la modélisation des décharges plasmas.

Le modéle hybride est utilisé, dans notre travail, pour désigner une simulation en considérant
deux ensembles d’¢lectrons. Ces deux groupes de populations ¢électroniques sont relativement

indépendants. Le premier inclut la majorité des électrons a faible énergie.

Le deuxiéeme groupe est compose par les électrons énergiques accélérés en présence du champ
¢lectrique. Afin d’optimiser le temps de calcul, les électrons du premier groupe, a faible énergie,
sont traités a I'aide du modele fluide. Par contre, les électrons rapides sont traités en adoptant une

méthode de type Monté Carlo (MC).
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Le but du modéle hybride est de combiner les avantages des modeles microscopique et fluide
en traitant par exemple certaines régions de la décharge (chute cathodique) par un modele
particulaire, et d’autres régions (lueur négative ou il y a beaucoup plus de collisions) par un modéle
fluide. Les modeles hybrides les plus répandus sont ceux ou I'on associe un code Monté Carlo a un

modele de type fluide [5].

Il est également possible de développer des codes numériques hybrides en combinant
differents modeles de calcul décrivant les différents processus survenus dans la phase gazeuse ou

des interactions gaz-surface [6].

I11. 5 Equations utilisées dans le modele fluide

Dans ce cas, pour définir I’état du Systéme, on passe aux valeurs moyennes qui sont des
paramétres macroscopiques définis en chaque point et a chaque instant, et reliés par des équations
dites '"les moments de [I'équation de Boltzmann". On obtient les moments de I’équation de
Boltzmann, en intégrant I’équation de Boltzmann dans I'espace des vitesses aprés multiplication par
une fonction x(v )(Ill. 5)et en tenant compte de la dépendance des grandeurs considérées par

rapport a 'espace et au temps :

E<N (x (V)>)+8_r(N (x (v)v>)—7N <8%X (v)> = I(Zt_floux (v)d®v (. 5)
I11.5. 1 Equation de continuité

Cette équation, permettant d’obtenir un modele d’ordre zéro, est donc obtenue en remplacant

X (v) par la densité des particules N dans I'équation (II.5). On y trouve donc :

N ON (v) _(aN
ot a Lot

J , avec N quiest la densité des particules, N (v)=N jvf(F,T/,t)d%/ est
coll

: . , oN »
le flux de par‘ucules,(v)est la vitesse moyenne des particules et (—j est le terme source lié aux
coll

processus de création et de disparition des particules considérées.

111.5. 2 Equation de transfert de la quantité de mouvement

Cette équation est obtenue en remplacant X (v)par la quantité de mouvement (mv) dans

I’équation (IIL.5). Ce qui donne:
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1 0P 0

—V)+(V)—NV)+———y=| —(V (1. 6
S T[S0 e
Ou Pest le tenseur de pression cinétique qui est défini comme suit :

P:mJ'(V —))®(v —{v))fdv (. 7)

Le tenseur de pression cinétique représente la mesure des écarts désordonnés des vitesses des

particules autour de leur vitesse moyenne.

I11.5. 3 Equation d’énergie

En remplacant x (v ), dans I'équation (IIL5), par I'énergie cinétique (1/2)mv?. On obtient,
donc, I'équation d’énergie scalaire qui est le troisieme moment de I’équation de Boltzmann :
1 ONm (v? 1 1
—¢+Vr —Nm{vv)v|-N <F.\/>=J‘—mv2 of d®v,(lll1. 8)
2 ot 2 V2 ot

coll

Ces trois moments de I’équation de Boltzmann forment un systeme qui n’est pas fermé et ne
peut donc pas décrire, a lui seul, le comportement des particules chargées dans une décharge

électrique.

Dans le présent travail le systéme est fermé en le couplant avec I'équation de Poisson, ce qui

nous mene a adopter l'approximation du champ local.

I11.5. 4 Equation de Poisson

Dans les décharges transitoires, les charges d’espace dues a la présence d’ions et d’électrons
sont suffisantes pour distordre le champ électrique. Ces modifications dans le champ électrique font
faire évoluer les densités d'espéces chargées a travers les coefficients de transport et de réactions.
En conséquence, pour décrire correctement la décharge, il est donc nécessaire de coupler les
équations de continuit¢ des espéces chargées a de I’équation de Poisson ; car cette derniére équation

donne les variations du champ électrique en fonction de la charge d’espace.

L’équation de Poisson s’écrit :

A¢=M,(u|. 9)
€
E =-V¢,(lll. 10)

Ou ¢ estle potentiel électrique, E le champ électrique et &, la permittivité diélectrique de lair.
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I11. 6 Modele physique d’une décharge électrique couronne stationnaire

Le modele développé dans ce travail, relevant d’une décharge couronne stationnaire, est basé
sur la résolution des deux premiers moments de I'équation de Boltzmann (I’équation de continuité
et équation de transport de la quantit¢ de mouvement), qui est lié¢e a la résolution de I'é€quation de
Poisson (111.9) ; tout en apportant des simplifications supplémentaires. Dans le cas de la décharge

couronne stationnaire on suppose que :

> dans le régime stationnaire, le terme ag\l_t, se trouvant dans les équations de continuité, est
négligeable.

> lorsque le champ électrique est éleveé, on peut négliger la diffusion devant la dérive des
particules chargées (D;VN; =0).

> la diffusion thermique et la recombinaison des ions sont négligeables.

> la mobilité des ions est constante.

Donc le systeme final d’équations prend la forme:

V(i—‘N 1 E 4VN, j:si avec i =1,....., L (IIL. 11)

0

V(DjVN J" +VN j”)=Sj avec j=1,....,m, et Sterme dépendant de la géométric du réacteur
111.6. 1 Force Electro-Hydro-Dynamique (EHD)

La force Electro-Hydro-Dynamique (EHD) qu’exerce, sur le fluide, une décharge ou un
plasma, est une force de collision entre les particules chargées et les molécules neutres. De fagon
genérale, les ions, mais aussi les électrons, participent a cette force. Beeuf et al. [7], ont écrit cette

force :

F=e,(N,-N,—N_)E,(ll. 12)

Cette expression de la force EHD est utilisée comme ‘terme source’ dans les équations de
Navier-Stokes pour calculer la distribution spatiale de la vitesse V de gaz (c'est-a-dire la vitesse du

vent électrique).

111.6. 2 Modeéles du vent ionique proposés dans la littérature

En 1959, Stuezter [8] a proposé les premiers modeles analytiques de la pression et de la force

électrostatiqgues pour différentes configurations géométriques simples  (plan-plan, fil-cylindre,

39



Chapitre 111 Modéles utilisés dans la simulation et leur couplage

pointe-sphere). Dans ces configurations geométriques, il est possible d'exprimer analytiquement la
relation entre la force volumique et la pression du vent ionique en fonction du courant ou de la
tension électrique a partir de léquation de Poisson et de [léquilibre entre la force de Coulomb
(produit de la densité de charges et du champ électrique) et le gradient de pression. En 1961,
Robinson [9) propose un modeéle analytique du vent ionique créé par une décharge couronne qui

prédit la vitesse. Il part pour cela de I'équilibre de forces :

Vp = nE (Ill. 13)

Ou p est la pression et n la densité de charges. La densité de courant j s'exprime en premiere

approximation par :

j =nuE (Il 14)don vy =3 (1lI. 15)

H
Ou g, est la mobilité des ions (supposée constante et égale pour tous les ions). En se plagant

dans les cas particuliers de deux plaques paralleles, de deux portions de sphéres ou de cylindres

concentriques, le gradient de la pression peut s'écrire, en négligeant les effets de bords :
|Vp|:d—p(lll. 16)d’ou : p =j”idr (1. 17)
dr 7

r étant la distance aux électrodes, ri et r, étant les coordonnées de I'électrode stressée et de
I'électrode collectrice, respectivement. Dans l'expression intégrale, la pression est celle au niveau de
I'électrode collectrice. On peut donc écrire que :

K

o =5l an. 18)
H

Ou K est une fonction de la géométrie et | le courant de la décharge. D'autre part, le fluide se
déplace a une vitesse pour laguelle la pression aérodynamique compense cette pression

électrostatique. On peut donc écrire :

1 2 2
p= K (111. 19) , autrement, on écrit :U = <P (111. 20)
2 K'p

Ou K’ est un coefficient de perte dépendant de la géométrie, p la masse volumique de lair etu

la vitesse de l'air. On obtient que la vitesse varie comme la racine carrée du courant | et de l'inverse

de la mobilité desions y; :
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2K1
u= . 21
(. 21)

Béquin et al. [10] et Lacoste et al. [11] utilisent la méme démarche mais prennent en compte
la géométrie de la décharge afin d'obtenir également la dépendance par rapport a la distance a la
pointe ou au fil stressés. Pour cela Béquin et al. [10] se basent sur une formule empirique de la
répartition du courant dans le cas ‘pomte-plan’ et obtiennent que la vitesse varie comme la racine
carrée de la distance x de la pointe (111.9). Lacoste et al. [11] utilisent le modéle cylindrique de
décharge de Stuezter [8] et obtiennent une dépendance en racine carrée du logarithme népérien
(I11.22). La dépendance de la vitesse vis a vis du courant et de la mobilité est la méme que celle

obtenue par Robinson [9] :

U oc I—(x —Xq) U oc fi—log(iJ (111. 22)
Hi H Xo

Ou Xy est la limite de la zone d'ionisation.

En 1995, El-Khabiry et Colvert [12] réalisent des simulations de l'effet de la force créant le
vent ionique dans la configuration de deux fils infinis paralleles incrustés sur une plaque et
perpendiculaires a [l'écoulement. Le couplage entre l'équation de Poisson et la conservation des
charges fournit les profils de champ électrique et de la densité de charge nécessaires pour le calcul
de la force de Coulomb, produit de ces deux termes. La cinétique chimique de lionisation de lair
n'est pas modélisée. Par conséquent la mobilité¢ des ions est prise égale pour tous les ions, et on ne
peut pas connaitre les ions prépondérants dans le transfert de la quantit¢ de mouvement vers le
fluide.

Dans le cadre du vent ionique Sigmond et Goldman [13] ont utilisé le logiciel COMSOLE
pour simuler les tourbillons (ou vortex) a proximit¢ de la pointe dans une configuration ‘pointe-
plan’ en se basant sur les calculs d'ionisation d'une décharge couronne de Sigmond [14], et une
approximation pour le calcul des courants ioniques et le courant négatif pris nul a proximité de la
pointe jusqu'a moins de 1mm puis croit linéairement jusqu'a 9 mm de la plaque, pour devenir, enfin,
constant. Le courant positif part de zéro au méme point d'apparition du courant négatif et croit en
direction de la pointe. Oiseau et al. [15] ont aussi utilisé COMSOLE au début des années 2000 pour
calculer les écoulements ionisés instationnaires en se basant sur les résultats de travaux de Grangé
et al. [16] portant sur la propagation monodimensionnelle du front d'ionisation d'une décharge

couronne pour estimer le champ électrique et les densités de charges.

41



Chapitre 111 Modéles utilisés dans la simulation et leur couplage

Récemment des modélisations a 2D instationnaires ont ét¢é menées par Beeuf et al. [7], [17]
pour la DBD et par Matéo VEélez [18- 20] pour la décharge couronne. Beeuf et al. [7], [17]
considerent un modele de cinétique chimique a un ion positif dans le cas d'une décharge BD dans
l'azote. lls modélisent la continuité des espéces chargées (électrons et ions) et I'équation de Poisson.
Leur simulation présente le caractére instationnaire de la décharge BD par la propagation successive
de filaments de densité de charges. La force volumique s'appliquant aux neutres est calculée. Elle
présente des pics d'intensité correspondant a ces filaments tout comme le courant. Leur courte durée
compense leur intensité si bien que leur contribution est petite face a celle de la décharge de fond
semblable a la décharge couronne. Matéo-Veélez [18- 19] propose un modéle a 2D de la décharge
couronne dans lair a la surface du diélectrique, couplé a I'écoulement. Ce modeéle correspond au cas
expérimental de Moreau et al. [21]. La cinétique chimiqgue comporte 6 espéces. La décharge
calculée comporte des pics de courant comme lexpérience, qui sont, certainement, liés a
linteraction avec le diélectrique. La description de l'actionneur plasma est bonne : la zone d'action
du plasma se rapporte bien a celles des expériences. Elle s'étend au-dela de 1 ¢cm au dessus de la
surface et le fluide est aspiré des parties supérieures vers la paroi puis dirige de lanode vers la

cathode. La vitesse est toutefois sous-estimée d'un facteur 2 par rapport aux résultats expérimentaux
de Séraudie et al. [22].
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IV. Résultats et discussion

Les résultats présentés dans ce travail ont ét€¢ obtenus pour un systeme d'électrodes ‘fil-grille’.
Nous considérons que lécoulement est confiné entre deux plagues (ou deux plans) paralleles
distantes de 1 cm et de longueur 7 cm chacune (figure 1). Entre les deux plaques et en leur centre se
trouve, perpendiculairement a elles et a I'écoulement d’air, une grille liée a la masse, constituée de
fils trés fins. En amont de la grille, du c6té de I'entrée de I'air, est placé un fil le long I'axe oz, de
rayon ro = 100 um, distant de d = 0,5 cm de cette grille, et parallele, en méme temps, a la grille et
aux plaques, de telle sorte que la largeur des plaques est égale a la longueur du fil (w). Le centre du
repére (O) coincide avec celui de la grille. Le fil est soumis a une haute tension positive ¢ = +10

kV, ce qui correspond a une intensité de courant par unité de longueur du fil de 91,14 ud/em [1], [2].

e M mmmm e e >
+ . x
I Décharge couronne
1
! \ - SR 3,5CM —mmmmmmmmmmm -
lcm ; -
. Pl .
i Fil_ e Grille
1 L .
1 H
! d .
M i e )

Figure IV. 1: lllustration schématique de la géométrie utilisée explicitant les parameétres
géométriques (sans échelle).

Tableau 1V. 1: Paramétres utilisés dans la modélisation

Parametres géométriques ettension
Rayon du fil (ro) 100 pm
La distance fil-grille (d) 0,5cm
La distance fil-fil (grille) 0.02 cm
Tension 10 kV

IV. 1 Vitesse du gaz

La figure2 montre les distributions des vitesses, en incluant les lignes de courant,

correspondant aux trois cas mentionnés ci-dessous ((a), (b) et (c)).
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Figure 1V. 2: Distribution spatiale a 2D de I'amplitude de la vitesse du gaz et lignes d'écoulement
correspondant a :(a) une vitesse d'entrée du gaz de Vo = 2.4 cm/s sans force EHD, (b) une vitesse
d'entrée de Vo = I cm/s avec force EHD, et (c) une limite d’entrée du gaz ouverte avec force EHD ;
pour un rayon de fil

Lorsque l'écoulement EHD est ignoré (figure 1a), les lignes de vitesse sont
approximativement parallcles et la vitesse maximale (2,9 cm/s) est atteinte au niveau de l'espace
inter-fils de la grille. En revanche, la prise en compte de la force EHD donne lieu a une
augmentation substantielle de la vitesse du fluide (1040 cnvs), et affecte considérablement les
lignes de vitesse (figure 1b). Donc, la force EHD accélere le gaz a partir du fil (anode) vers la grille
(cathode). Arrivant a la grille, le gaz est contraint de changer sa direction, a cause de la présence de
cette grille ; et il y aura formation de deux grands tourbillons (ou vortex) de recirculation, dans deux
sens opposés, occupant tout I'espace inter-électrodes, s’étalant jusqu’aux surfaces des plaques et,
presque, symétriques par rapport a laxe oy (x=0). Le centre de chaque tourbillon se situe a une
distance d'environ d-y = 0,25 cm du fil, le long de I'axe de symétrie, et a environ x = + 0,25 cm de
chaque coté du fil. Ces valeurs de vitesses éelevées ont éte confirmées, expérimentalement, dans
différentes configurations géométriques d'électrodes dans la décharge couronne [3]. Quand la limite
d'entrée du gaz est supposée étre ouverte (figure 1c), 12 ou la vitesse d’entrée de I'air est
négligeable, l'effet de l'aspiration de I'air par la force EHD est remarquable et se manifeste a partir

de lentrée du canal et, en outre, cette force EHD fait déplacer les tourbillons vers les plaques et
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provoque la réduction de leur taille. Cette aspiration se fait a partir du fil (anode) vers la grille
(cathode). Nous remarquons que la condition aux limites concernant I'entrée du gaz joue un rdle
considérable concernant I'absence (cas b), ou Il'apparition des lignes de vitesse amnsi que le
changement de leur forme (cas c). La forme des lignes est trés semblable entre le cas (a) (présence
d’une vitesse d’entrée et absence de la force EHD) et le cas (c) (limite d’entrée libre et présence de
la force EHD). Au contraire pour le cas (b) (présence conjointe d’une vitesse d’entrée et d’une force
EHD), le changement est radical concernant la forme des lignes de vitesse. Il est a noter que malgré
la différence de lallure générale concernant les lignes de vitesse, la valeur de la vitesse au niveau
du milieu de la distance inter-électrodes est presque la méme, ou legérement supérieure, dans le cas

(b) par rapport au cas ().

IV. 2 Variation de la vitesse induite par la force EHD le long de I’axe inter-
électrodes

La figure 3met en évidence la différence, de variation de la vitesse induite par la force EHD le
long de l'axe inter-électrodes (axe de symétrie) (oy) depuis I'entrée du réacteur (y = +3,5) et jusqu’a

sa sortie (y =-3,5), pour les deux cas ((b) et (c)).

8 T T T T T T T T T T T T T
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Figure 1V. 3: Vitesse du gaz le long de I'axe de symétrie (x = 0) dans les deux cas : (b) une vitesse
d'entrée du gaz Vo = 2.4 cm/s avec force EHD, et (c) limite d’entrée du gaz ouverte avec force
EHD, pour un rayon de fil ro = 100 um, une distance inter-électrodes d = 0,5 cm et une tension

appliquée ¢=10 kV.
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Pour le cas (b), la vitesse du gaz, le long de l'axe de symétrie oy (x = 0), est nulle sur le fil et
sur la grille ; ce qui est une conséquence directe des conditions aux limites imposées aux électrodes.
Tandis que dans le cas (c), la ou la vitesse de l'air a lentrée du réacteur (y = +3,5 cm) est
négligeable, voire nulle, I'application de la décharge électrique induit une force EHD qui aspire I'air
au niveau de I'entrée du réacteur et, par conséquent, la vitesse atteint, instantanément, une valeur de
I'ordre de 290 cm/s; puis elle augmente lentement en s’approchant du fil ou elle prend, juste avant
le fil, une valeur d’environ 400 cm/s. Sur la surface du fil, et en amont, la vitesse chute vers la
valeur zéro. Mais en aval du fil, et a partir de sa surface, elle subit une brusque augmentation, et
aboutit a sa valeur maximale, d’environ 730 cm/s, au niveau du milieu de I'espace inter-électrodes
(y = + 0,25 cm). Et, instantanément, elle commence a chuter de la méme maniere et atteint, au
niveau des fils de la grille une valeur nulle. Juste apres la grille, et sur la surface de ses fils, cette
vitesse augmente, instantanément, a une valeur de 400 cm/s; puis elle diminue lentement jusqu’a
aboutir, a y = -1,5 cm, a une valeur constante de 290 cm/s en allant vers la sortie du réacteur. La
comparaison entre les cas (c) et (b) réveéle que lallure des vitesses est, globalement, le méme dans
I'espace inter-électrodes, quoique qu’on remarque une légére augmentation de cette vitesse dans le
cas (b), ce qui pourrait étre expliqué par une forte recirculation des grands tourbillons qui renforce
cette vitesse en I'augmentant de 730 cm/s (cas (c)) a 790 cm/s (cas (b)). Finalement, pour ce dernier
cas, la valeur imposée de la vitesse a I'entrée (1 cm/s) est conservée a la sortie. A remarquer que
dans le cas (b) (présence d’une vitesse iitiale d’entrée de lair et d’une force EHD), la vitesse du
vent électrique est, légérement, plus supérieure dans I'espace inter-électrodes par rapport au cas (c)
(présence d’une force EHD uniquement), mais en dehors de cet espace la vitesse de I'écoulement

est insignifiante.
IV. 3 Distribution spatiale des radicaux atomiques

Puisque la tension appliquée sur le fil est positive, les électrons germes libres, formés
naturellement dans l'espace inter-électrodes, sont accélérés par le champ électrique vers le fil. Dans
la région d'ionisation, trés prés du fil, [a ou la valeur du champ électrique réduit (E/N, ou N est la
densité moléculaire) dépasse 120 Townsend (Td), les électrons accélérés par ce champ deviennent
trés énergiques. Par conséquent, leurs collisions avec les molécules neutres du gaz sont inélastiques
et produisent, par ionisation, des paires électron-ion positif. Les électrons germes libres et ceux
libérés a travers l'ionisation sont, a leur tour, accélérés par le champ électrique et forment une
avalanche électronique. Dans la zone d’ionisation, en s’approchant du fil, ces électrons énergiques,

i antes réactions chimiques. i ces réacti issociati olécules
initient d’importantes réact himiques. Parmi ces réactions, la dissociation de molécule
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neutres, telles que O, et N, par impact éElectronique, conduisant ainsi a I'apparition d'espéces

atomiques (ou radicaux atomiques) libres comme O et N :

e+0,>0+0+e, k1 =f(E/N) (Rl)
e+N, > N+N+e, k> =f(E/N) (R2)

Notons que la durée de vie caractéristique (durée écoulée entre I'apparition et la disparition
d’une espéce chimique, c’est-a-dire durée pendant laquelle I'espéce se trouve a D’état libre) de
loxygéne atomique (O) est trés courte et est de to~ (Ki[O2][N2])t ~ 20 ms. Il s’ensuit que 10 est

rapidement consommé en produisant, notamment, de ['Os.

IVV.3.1 Distribution spatiale de ’oxygéne atomique (O)

La figure 4 représente la distribution spatiale a 2D du taux d’oxygene atomique (O) produit

par la décharge couronne.

1.4x10-12 10-1 10-10 10-9 10-8

S ——— O(Kmol/m?)

x (cm)

x (cm)

¥ (cm)

Figure V. 4: Distribution spatiale a 2D de ['oxygéne atomique (0O), dans les deux cas : (b) une
vitesse d'entrée du gaz Vo = 2.4 cm/s, et (c) une limite d’entrée du gaz ouverte ; pour un rayon de fil
de ro = 100 um, une distance inter-électrodes de d = 0,5 cm et une tension appliquée de ¢=10 kV.

A cause de lexistence d’une vitesse du vent ionique, les atomes O générés dans la zone
d’ionisation devraient s'étendre jusqu’a quelques centaines de microns vers la grille, quoique le taux
de la répartition spatiale de 'O s’affaiblit, progressivement, en s’approchant de cette grille (figure
4). Cependant, cette étendue de la répartition de 'O est, remarquablement, plus importante (a un
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taux d’environ 1,2.10° molm®) au niveau du fi, lors de la présence d’une limite d’entrée libre de
lair (figure 4c). Et ce par rapport a celle se révélant en présence d’une faible vitesse d’entrée, ou la
production d’O diminue, légérement, jusqu’a un taux d’environ 10 molm® (figure 4b). En outre, le
taux de production d’O, qui est visiblement plus accentué¢ en présence d’une limite d’entrée d’air
libre (cas c), présente une répartition spatiale plus étendue (figure 4c). Plus précisément, cette
répartition (cas c¢), qui devient négligeable a partir d’environ la mi-distance ‘fil-grille’, se manifeste
méme en aval de la grille, 4 un taux non négligeable et, jusqu’a une distance d’environ un-tiers de la
distance ‘fil-grille’ dans le sens de I’écoulement EHD (figure 4c). Dans les deux cas (figures 4b et
4c), 'O n’apparait qu’en aval du fil et uniquement sur sa surface. Mais en se dirigeant, a partir du
fil, vers la sortie du canal, 'O se répartit, en s’approchant, progressivement, des surfaces des

plaques, sans les atteindre.
IV.3. 2 Distribution spatiale de I’0zone (O)

La distribution spatiale, a 2D, de I'O3 est représentée dans la figure 5:

1.9x10-11 10-10 10-9 10-8 10-7 1.9x10-7
bl L0, (Kmolin)

x (cm)
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Figure IV. 5: Distribution spatiale a 2D de I'0O3, dans les deux cas : (b) une vitesse d'entrée du gaz
Vo = 2.4 cm/s, et (c) limite d’entrée du gaz ouverte ; pour un rayon de fil de ro = 100 um, une
distance inter-électrodes de d = 0,5 cm et une tension appliquée de ¢=10 kV.

La consommation de 'O (qui est présent a de grandes densités dans la zone d’ionisation au
niveau de la surface du fil), en réagissant avec 'O, de lair, explique la production de grandes

concentrations d’Os3 & cet endroit, a travers les réactions (R3, R4) :

0+ 0,+0;-> 03+ 0,, ks =6x1073%* cm®/s (R3)
O+ 03 +N3 - 03+N,, ks =5.6x10"3* cm®/s (R4)
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Méme pour cette faible vitesse d’entrée (1 cm/s), le gaz tout en s’écoulant réside dans le
réacteur pendant une durée plus courte (< 7 s) que la durée de vie caractéristique de 'O (d'environ
103~ (ks[NO])™?) ~ 10 s, qui est relativement trés longue. En conséquence, O3 produit dans la
région active de la décharge couronne, peut-étre transporté trés loin du fil sans subir beaucoup de
pertes. En outre, les tourbillons générés par le vent ionique participent, beaucoup plus efficacement,
a I'’homogénéisation de la répartition de I’Os. En revanche, O3 peut méme diffuser contre le
courant du gaz et se dirige vers l'entrée du canal avec un taux qui se révele important et constant
(environ 107" mol/m®), a partir d’une distance d’environ 1,25 cm de Pentrée du canal Ce taux reste,
globalement, constant jusqu’a la sortie du canal (figure 5b). En revanche, cette distribution de 1’03
subit une diminution progressive, en amont du fil, en se dirigeant vers I'entrée du canal. A partrr de
cette distance (1,25 cm), la dimnution s’effectue avec de grands gradients jusqu’a devenir
négligeable au niveau de I'entrée du canal. Cette propagation de 1'O3, en amont du fil, dans le sens
inverse de I’écoulement d’air, pourrait-étre expliquée par une présence simultanée de deux grands
tourbillons et d’une étroite répartition de 'O qui reste confinée, notamment, au niveau de la surface
du fil, et jusqu’a une distance ne dépassant pas, environ, le milieu de la distance inter-électrodes.
Par conséquent, 'Oz est formé presque exclusivement, dans cet espace et, compte tenu de la faible
vitesse d’entrée, les deux grands tourbillons participent, efficacement, a la propagation de 'Oz vers

Ientrée du canal

D’autre part, pour une limite d’entrée d’air ouverte (figure 5c), la production de 'Oz ne se
manifeste qu’en aval du fil et sur sa surface, la ou le taux de I'O3 atteint une valeur maximale
moyenne d’environ 107'kmol/m®. Cette valeur maximale reste, presque, constante dans une zone
étroite le long de Tlaxe ‘fil-grille’, et s’étend jusqu’a une distance du fil d’environ 0,25 cm. En
dehors de cette zone, et a partir de I'espace formé par lintéricur d’un triangle, globalement,
équilatéral (dont les trois sommets se situent, respectivement, sur le fil, au point x = + 0,5 cmety =
- 1,75 cm; puis au point X = - 0,5 cmety = - 1,75 cm), et tout le reste de I’espace inter-plaques du
coté de la sortie du canal, le taux d’O3 prend une valeur d’environ 0,7.10'8kmollm3 et reste constant,
ou diminue trés lgerement. Dans le reste de I'espace mter-plaques, le taux d’Ogz subit d’importants
gradients de diminution, en se dirigeant dans le sens positif de I'axe oy, et aboutit, trés rapidement,
a une valeur négligeable en s’approchant de la surface des plaques, méme pour des valeurs

négatives de la coordonnée .
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1.4 Production de I’0zone en fonction de la haute tension

La production d’ozone (O3)est représentée pour les deux cas ((b) et (c)), lors de la variation

de la haute tension (figure 6).
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Figure V. 6: Production de [l’'ozone (O3) en fonction de la haute tension appliquée au fil (de 6 a
10 kV) pour les deux cas :b) vitesse d’entrée d’air Vo = 2.4cm/s et c) entrée libre ; pour un rayon
du fil r =100 um et une distance inter-électrodes d = 0,5 cm.

La figure 6, qui représente la production de I'O3 en présence d’une force EHD, en fonction de
la vitesse d’entrée du gaz, montre que cette production ne commence a étre appréciable qu’a partir
d’une tension de 6 kV ou se révéle un taux trés fable se situant aux environs de 10 °kmolm® (cas
(c)). Mais cette production est, trés léegerement, inférieure quand la présence de la force EHD est
accompagnée d’une vitesse d’entrée (cas (b)). En revanche, en augmentant la haute tension (de 6 a
10 kV), la production d’O3 crofit, quasi-quadratiquement, pour les deux cas. Néanmoins, cette
production d’O3 croit plus rapidement dans le cas (c) que dans le cas (b), au fur et & mesure que la
haute tension augmente. Par conséquent, I'écart entre les deux productions s’accentue constamment.
Par exemple, pour la haute tension 10 kV, la production d’O3 passe d’environ 11,2.10"°kmolm?
(cas b) & environ 14,5.10"*°kmol/m® (cas c). Plus précisément, ce qui est fort remarquable, ¢’est que

cette production d’O3 croit, apparemment, dans un rapport moyen d’environ de 1,23, du cas (c) au
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cas (b), quand la haute tension augmente (Tableau 1). Cette croissance dans la production d’O3 est,
vraisemblablement, due a une croissance de l'intensit¢é de la force EHD en fonction de la haute
tension. La production d’O3 dans l'air est due, essentiellement, a la présence de I'oxygene atomique
(O) (équations R3 et R4)), et il est connu que la présence de le champ est a I'origine, entre autres,
de la production de O, a travers l'accélération des ¢€lectrons germes libres, vers I’électrode positive.
Ces électrons dissocient, les molécules O, de Tair, dés qu’ils gagnent assez d’énergie cinétique.
Sachant que 'O est produit dans la zone d’ionisation de la décharge couronne, trés proche de
I’¢lectrode positive, il est évident que 'Oz se forme, en prédominance, dans la zone d’ionisation.
Néanmoins, la croissance de la force EHD fait augmenter la vitesse des ions positifs dans la zone
d’ionisation et, par conséquent, celle du vent ionique dans la zone de dérive, y compris celle de
I'oxygeéne atomique O. Dans le cas (c), |a ou la vitesse du vent ionique est, légeérement, plus
inférieure par rapport a celle du cas (b), I'augmentation relative de la production d’O speut-étre
expliguée par la faible recirculation des deux tourbillons qui se réduisent dans ce cas (c), tout en se
décalant vers les surfaces des deux plaques. Il s’ensuit, dans ce cas (c), quune quantité
supplémentaire d’atomes O auraient, vraisemblablement, plus de possibilit¢ pour réagr avec les

molécules O de l'air et former un supplément de 'O par rapport au cas (b).

Tableau V. 2: Comparaison de la production d’Os, en fonction de la (HT), entre le cas (b) et le cas (c).

Haute Tension (kV)

03(10 " kmol/m°), cas b

03(10 kmol/m°), cas ¢

Os(cas c¢)/03z(cas b)

6 0,8 1 1,25
7 2,6 3 1,16
8 4,9 6 1,23
9 7,7 10 1,30
10 11,2 14,5 1,29

Cette augmentation de la vitesse du vent ionique, en présence d’une vitesse mitiale d’entrée,
pourrait faire éviter a plus d’atomes O de se combiner avec des molécules O;, pour former 'Os.
Ceci pourrait expliquer, méme en partie, la dimmution dans la production d’O3, en présence d’une
vitesse initiale d’entrée. Il n‘empéche, qu’en absence ou en présence d’une vitesse itiale et,
parallelement, & I'augmentation de la haute tension, la production de I'ozone croit dans les deux cas
((b) et (c)) (figure 6). Dans tous les cas, les atomes O n’ayant pas eu la possibilit¢ de réagir avec les
molécules O, de Tair pour former des molécules Oz, vont disparaitre, rapidement, vu leur tres

courte durée de vie, via d’autres réactions chimiques.

53



Chapitre 1V Résultats et discussion

1V.4.1 Production de I’0zone en fonction de la vitesse d’entrée du gaz

La production d’ozone est représentée dans les deux cas ((b) et (c)) en fonction de la vitesse

d’entrée du gaz (figure 7).
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Figure IV. 7: Production de ['ozone (O3) en fonction de la vitesse d’entrée dans les cas : b) vitesse
d’entrée d’air de Vo = 2.4 cm/s et ¢) entrée libre ; pour un rayon du fil rp = 100 um, une distance
inter-électrodes d = 0,5 cm et une tension de 10 kV.

La figure 7 indique qu’il y a toujours une certane production d’O3z, en présence d’un force
EHD, quelle soit la vitesse d’entrée de l'air. Par conséquent, méme a une vitesse d’entrée
négligeable, voire nulle, la production d’O3 se situe aux environs de 3,21.10°kmol/m®. Plus encore,
quand cette vitesse d’entrée croit, méme légérement, en allant vers 0,1 nvs, la production d’O3 subit
une brusque augmentation aboutissant & une valeur de 4,02.10°kmol/m®. Ainsi, quand la vitesse
continue a augmenter, la production d’O3 croit sans cesse, mais d’une maniére moins accentuée,
jusqu’a un taux de 4,20.10kmol/m®, ol la vitesse atteint 1 m/s. Néanmoins, & partir de cette vitesse
(1 m/s), la production d’O3 subit une lgére diminution et aboutit & 4,18.10°kmol/m®, pour une
vitesse de 2 m/s. Cette diminution se poursuit, trés légérement, et la production d’O3 prend la valeur
de 4,10.10°kmol/m® quand la vitesse atteint 3 m/s. Mais quelle que soit I'augmentation de cette

vitesse, a partir de cette derriére valeur, il semble que la production d’O3 reste constante, ou ne varie
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pas d’une maniére significative. Dans ce cas, la production d’O3 estimée tourne autour d’une valeur
moyenne de 4,11.10°kmolim®. D’aprés ces observations, il est peut-étre justifiable de noter qu’une
vitesse d’entrée du gaz qui dépasse 1 m/s, n’a pas une influence significative sur la production d’O3
et que, au contraire, elle peut méme étre a lorigne d’une trés faible diminution. D’ou,
probablement, I'’économie d’une certaine quantit¢ ¢énergie qui aurait €t€ nécessaire a une

augmentation appréciable de la vitesse d’entrée du gaz.

IV. 5 Etude paramétrique
IV.5.1 Production de I’0zone en fonction de la vitesse d’entrée du gaz pour trois
valeurs de la haute tension

La production de chaque espece est calculée comme étant la moyenne de la densité de cette
espece multipliée par la vitesse de I'écoulement le long de l'axe ox, a la sortie du réacteur.
La figure 8 montre la variation de la production de l'ozone en fonction de la vitesse d'entrée du gaz,
qui est imposée dans une gamme de variation (de = 0 a 3 m/s) ; mais pour trois tensions appliquées
(8,9 et 10 kV).
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Figure V. 8: Production d’Os, au niveau de la sortie du réacteur, en fonction de la vitesse d'entrée

du gaz, en présence d’une force EHD, pour une tension variée (¢ = 8, 9 et 10 kV), un rayon de fil ro
= 100 um et une distance inter-électrodes d = 0,5 cm.
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Pour les trois tensions, la production de l'ozone augmente considérablement lorsque la vitesse
d'entrée varie d’environ 0.01 a 0,1 m/s, ensuite elle diminue légérement quand la vitesse augmente
jusqu’a 2 mvs et, enfin, elle reste presque constante au-dela de cette derniere valeur de la vitesse
d’entrée. Ce comportement de la production d'ozone est expliqué par la durée de vie caractéristique

de l'ozone qui est étroitement liée a sa destruction a travers la réaction :

NO + 03 — NO,+ O;, ks = 2.0x10 cmP/s (R5)

Comme le montre la figure 8 , pour une tension de 9 kV par exemple, a une faible vitesse
d'entrée de gaz (c'est-a-dire pour un temps de résidence de gaz dans le réacteur plus grand), la
durée de vie caractéristique de l'ozone calculée par la relation o3 ~ (ks [NO])™* est faible car la
réaction 5 (R5) a suffisamment de temps pour consommer Fozone. A grande vitesse d'entrée du gaz
(C'est-a-dire pour un temps de résidence du gaz dans le réacteur plus petit), la réaction R5 ne
contribue pas efficacement a la destruction de l'ozone, parce que la durée de vie caractéristique de

l'ozone est grande (de l'ordre de 10 s) par rapport au temps de résidence du gaz dans le réacteur.

La figure 9 indique clairement que lorsque le temps de résidence du gaz dans le réacteur est
court, l'ozone formé (qui a une grande durée de vie) s’écoule rapidement dans le gaz et, par
conséquent, la réaction 5 ne participe pas efficacement a sa destruction. En d’autres termes, plus le
temps de résidence du gaz dans le réacteur est court, plus la durée de vie de 'ozone dans le réacteur

est importante, car il échappe efficacement a sa destruction via la réaction 5 (figure 9).
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Figure V. 9: Variation de la durée vie de 'ozone dans le réacteur en fonction du temps de
residence du gaz dans le réacteur, pour une tension de 9 kV
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IV. 5. 2Effetdu rayon de fil (r)
IV. 5. 2. 1Caractéristique ‘courant-tension’

La figure 10 montre la caractéristique ‘courant-tension’ pour trois rayons du fils (80 pym, 100
pm et 120 pm).

Pour une tension donnée, lorsque le rayon du fil augmente le champ électrique créé diminue,

ce qui entraine la réduction du courant électrique.

50 : : . . : :
—u— 80
- —e— 100
40 | —A— 120
30 F .
<
2 o
v— A
20 - .
I / ® ]
A
10 - » / .

6 7 8 9 10 | 11
Tension (kV)

Figure 1V. 10: Caractéristique ‘courant-tension’ pour les trois valeurs du rayon de fil.

Tout d’abord, pour une valeur donnée de rayon du fil (rp), I'intensit¢ du courant €lectrique (I)
croit, quadratiquement, en fonction de la HT; ce qui est en bon accord avec la littérature.
Cependant, quelque soit la HT, cette intensit¢é I augmente, de la méme mani¢re, en passant d’un fil
de rayon donné a un fil de rayon plus petit. En d’autres termes, lorsque le rayon du fil diminue, le

champ électrique créé augmente ; ce qui entraine ’augmentation du courant électrique (1).
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IVV.5.2. 2Variation de la vitesse du vent ionique en fonction de I’intensité du
courant

La variation de la vitesse du vent électrique, en fonction de I, pour les trois valeurs de r, est

représentée sur la figure 11.

3.0
—u— 80um
—e— 100um
25| —a—120um .
2.0
w
£ 15
>
1.0
0.5
0.0%
0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

I (uA)

Figure V. 11: Variation de la vitesse du vent électrique en fonction du courant électrique pour les
trois valeurs du rayon de fil, pour une tension (¢ = 10 kV) et une distance inter-électrodes d = 0,5
cm.

La figure 11 montre que l'intensit¢ du courant électrique varie quadratiquement en fonction
de la vitesse du vent électrique, en changeant le rayon du fil.
La figure 12 présente la variation de la vitesse du vent électrique en fonction de la racine

carrée de I'intensité du courant électrique, pour les trois valeurs du fil
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Figure V. 12: Variation de la vitesse du vent électrique en fonction de la racine carrée du courant

électrique pour trois valeurs du rayon de fil, pour une tension (¢ = 10 kV) et une distance inter-
électrodes d = 0,5 cm.

La figure 12 indique la variation de la vitesse du vent électrique, en fonction de la racine
carrée du courant électrique (I), est linéaire pour les trois valeurs de r. Ceci est en accord avec les
mesures expérimentales de la littérature [4]-[6] .

Il est remarquable, d’aprés la figure 12 que le rayon du fil a un effet négligeable, voire
inexistant, sur la variation de la vitesse du vent électrique quand le courant électrique est constant. Il
découle de cette remarque que pour une valeur constante donnée du courant |, le temps de résidence

du gaz dans le réacteur reste le méme pour les trois valeurs du rayon de fil.

Remarquons que, puisque I augmente avec l'augmentation de la HT, mais i diminue avec
I'augmentation de rayon du fi, la mamntenance de I a une valeur constante donnée exige
I'augmentation de la HT a une valeur convenable, parallélement, a I'augmentation du rayon du fil
(figures 12 et 13). A titre d’exemple, pour une intensit¢ de courant d’environ 9,5.10°pA, la valeur
de la vitesse du vent ionique, au niveau de la sortie du réacteur, se situe aux environs de 2,5 m/s

quel que soit le rayon du fil.
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IV.5.2. 3Variation du champ électrique et de la densité électronique le long de
I’axe oy

Le champ électrique et la densité électronique sont deux paramétres responsables, a la fois et
indirectement, de la production du vent électrique et de la productivite chimique des especes dans le
réacteur. En consequence, la variation de ces deux principales caractéristiques, au voisinage du fil,

le long de 'axe de symétrie, est abordée.

a -Variation du champ électrique le long de I’axe inter-électrodes, pour les trois
valeurs de r

Comme lindique la figure 13, quand le rayon du fil augmente, le champ électrique (E)
diminue au voisinage trés proche du fil (jusqu'a environ 5 pm) et croit dans le reste de la zone
d'ionisation. Ainsi, I'augmentation de E provoque un élargissement de la zone d'ionisation comme
la montre la figure ci-dessous indiquant, dans la zone considérée, l'augmentation de la densité
électronique (figure 14). Cet élargissement de la zone d'ionisation signifie qu'il aura plus de

productivité chimique.

On rappelle que la production d'une espéce chimique donnée, a la sortie du réacteur, est égale
a moyenne de la concentration de cette espece multiplié par la vitesse du vent ionique. Alors,
lorsqu'on fixe la valeur du courant électrique et on augmente le rayon du fil, la production de toutes
les especes chimiques accroitra a la sortie du réacteur parce que les concentrations de toutes les
espéces augmentent (figure 14), quoique la vitesse du gaz reste presque la méme. La figure 13
représente la distribution du champ électrique (E), au voisinage du fi, le long de l'axe inter-

électrodes (x=0), pour les trois valeurs du rayon de fil (r).
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Figure 1V. 13: Distribution du champ électrique (E), au voisinage du fil, le long de l'axe inter-
électrodes, pour les trois valeurs du rayon de fil (r), pour une tension (¢ = 10 kV) et une distance
inter-électrodes d = 0,5 cm.

lllustrons ce comportement de E en fonction de la coordonnée (y) par des valeurs numériques.
Tout d’abord, au niveau de la surface du fil, les mtensités de E sont E; :1,36.107, E, :1,24.107 et
Es = 1,15.10" Volt (V) pour les fils de rayons 80 pm, 100 pm et 120 pm, respectivement. Ensuite,
au voisinage immédiat du fil, vers la distance de 5 pm, le champ E prend une valeur unique, pour
les trois fils, se situant aux environs de 8,2.10° V. Tandis qu’aux environs de la limite de la zone
d’ionisation, le champ E prend les valeurs 2,6.10° V, 2,9.10° V et 3,9.10° V pour les fils de rayons
80 pm, 100 pm et120 pm, respectivement. I1 d’écoule, clairement, de la comparaison de ces
valeurs que la variation du rayon de fil joue deux réles contradictoires, concernant la variation de
I'intensit¢ du champ E, le long de 'axe de symétrie a I'mtérieur de la zone d’ionisation. En d’autres
termes, dans DI'intervalle se situant entre la surface du fil et le point dont d-y = 5 pm, le champ E
diminue davantage quand le rayon augmente. Mais, inversement, dans I'intervalle (5 pm; limite de
la zone d’ionisation =40 pm), la diminution du champ E s’accentue quand le rayon augmente.

Indiquons qu’au-dela du voisinage immédiat du fil (a environ 5 pm), 'augmentation relative
du champ E, en fonction de I'augmentation relative du rayon du fi, est accompagnée par un

élargissement de la zone d'ionisation [7]. Cet élargissement de la zone d'ionisation implique une
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augmentation de la productivitt chimique. Par conséquent, afin d’augmenter la productivité

chimique, pour une haute tension donnée, il faudrait opter pour le fil du plus grand rayon.

b - Variation de la densité électronique le long de I’axe inter-électrodes, pour les
trois valeurs de r

La distribution de la densité électroniqgue (N¢) le long de laxe inter-électrodes (oy), au

voisinage du fil, pour les trois valeurs de r, est représentée sur la figure 15.
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Figure 1V. 14: Distribution de la densité électronique (N¢), au voisinage du fil, le long de l'axe
inter-électrodes, pour les trois valeurs du rayon de fil (r). , pour une tension (¢ = 10 kV) et une
distance inter-électrodes d = 0,5 cm.

Une lecture interprétative de la figure 14 révéle que la densit¢ Ne diminue le long de I'axe
inter-électrodes a partir de la surface du fil, en se dirigeant vers la grille et jusqu’a une distance
d’environ 5 pm, quelque que soit le rayon du fil. A partir de cette distance, la densité Ne devient
négligeable. Lors du changement rayon de fil, la densité Ne varie selon trois intervalles differents le
long de la distance inter-électrodes. Dans le premier intervalle, qui s’étend a partir de la surface du
fil et jusqu’a environ 0,4 pm, la densité Ne diminue davantage en passant d’un fil de rayon donné a
un fil de rayon plus grand. Ainsi, au niveau de la surface du fil, quand le rayon du fil augmente de

80 a 100, puis & 120 pm, la densit¢ Ne diminue d’environ 3,15.10'* & environ 2,65.10%*, puis a
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environ 2,30.10* cm, respectivement. A la fin de ce premier intervalle, la densité Ne prend la
méme valeur d’environ 1,75.10** cm®, pour les trois fils. Au contraire, dans le deuxiéme intervalle
qui s’étend d’environ 0,4 pm a environ 5 pm, cette densité Ne subit une diminution moins
accentuée, en passant d’un fil de rayon donné¢ a un fil de rayon plus grand et aboutit a la fin de cet
intervalle a une valeur presque négligeable. Dans le troisieme intervalle, qui constitue le reste de la

distance inter-électrodes, la densit¢ Ne devient, manifestement, négligeable.

Mais ce qui pourrait inviter a une réflexion plus approfondie, concernant la comparaison entre
la variation du champ E et celle de la densitt N, dans un intervalle s’étendant de la surface du
fil jusqu’a environ 5 pm, c’est de constater que cet intervalle est divisé en deux parties différentes
concernant la variation de ces deux grandeurs physiques (E, N¢). Dans la premiere partie (surface du
fil; 0,4 yum), le champ E et la densité N diminuent, parallelement, quand le rayon du fil augmente.
En revanche, dans la deuxieme partie (0,4 pm; 5 pm), la ou le champ E continue a diminuer
davantage quand le rayon du fil augmente, la densit¢é N diminue davantage aussi, mais quand le

rayon du fil diminue.

L’inversion du comportement de la densité N dans I'intervalle (surface du fil; 5 pm), ou Ne
augmente dans I'intervalle (surface du fil; 0,4 pm) quand le rayon du fil diminue, et diminue dans

I'intervalle (0,4 pm ; 5 pum) quand le rayon du fil diminue ;

IVV.5.2.4 Variation de la production d’ozone en fonction de I’intensité du courant
électrique pour les trois valeurs de r

Puisque a un courant | fixe, la vitesse du vent électrique reste pratiguement constante quand le
rayon du fil change (figures 11, 12), i est impératif que la HT croit jusqu’a une valeur convenable,
pour maintenir le courant 1 a la valeur désirée (figure 10). Sachant que la concentration de toute
espéce chimique croit avec la HT, il s’ensuit que la production de cette espéce croit avec
I'augmentation de cette concentration, a la sortie du canal, malgré que la vitesse du vent électrique

reste quasiment constante lors du changement du rayon du fil.

La figure 15 représente la production de 1'ozone (O3), en fonction du courant I, pour les trois

valeurs der.
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Figure V. 15: Production de I’O3 en fonction du courant électrique (I) pour trois valeurs du rayon
de fil (r). , une tension (¢ = 10 kV) et une distance inter-électrodes d = 0,5 cm.

La production de 'Oz augmente linéairement en fonction de I'augmentation de I'mtensité du
courant électrique (1), pour tout rayon du fil (figure 15). Mais, I’écart dans la production de 1'O3
grandit, au fur et mesure que le courant I augmente, en passant d’un fil de rayon donné a un autre fil
de rayon différent. Cependant, pour une valeur constante donnée du courant I, quand un fil d’un
rayon donné est remplacé par un fil d’'un plus grand rayon, la production de 'Oz augmente,
parallelement. A titre d’exemple, la figure 16 indique qu’a un courant I d’une valeur d’environ
4,4.10°pA correspond une production d’Oz d’environ 2.8.10"**kmol/m® pour le fil de rayon 80 pm,
d’environ 3,8.10*kmol/m® pour le fil de rayon 100 pm et d’environ 4,8.107*! kmol/m® pour le fil de
rayon 120 pm. Remarquons qu’a un écart constant entre deux rayons de longueurs successives (Ar
= 20 pm) correspond un écart constant entre deux productions successives de 'O3 (A(O3) = 10°
Ukmolim®), respectivement. Cette derriére remarque laisse suggérer que la production de I'O3 subit

une variation linéaire en fonction de I'écart entre les rayons de fils.

En effet, cette relation de linéarité exprimant I’écart successif entre deux rayons de fils (Ar =
20 pm) et Pécart correspondant de la production de I'Oj3, s’est averée Vérifiée pour toutes les

valeurs de lintensit¢é du courant électrique. Le tableau II indique les différentes productions de
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I'Osen fonction de quelques intensités correspondantes (1), tout en précisant pour chaque I, les
écarts dans la production de I’Os, lors du passage d’un fil & un autre fil dont la différence de rayons

est Ar=20pm.

Tableau 1V. 3: Comparaison de la production de 1’O3 en fonction de I, pour trois valeurs de r.

1(10°5A) Os(lr?j;OmSans)l O3(r12g1110rcr)10;lr/rrp3)2 03(rlgoz_i;g‘owvnmg)3 AO3(10™* kmol/m?®)
32 2.1 28 35 o= 07
24| O)onzos
13 08 11 14| omo9ez03
05 | Odromes ol

En outre, une lecture plus attentive du tableau II pourrait révéler qu’il existe une relation de
linéarit¢ entre I’écart de production de 'Oz (AO3) et I'intensité du courant (I).

On constate aussi que le rayon du fil a un effet négligeable sur la vitesse du vent électrigue,
lorsqu'on a une valeur de courant constante et, en conséquence, le temps de résidence du gaz dans le

réacteur est le méme pour les trois rayons du fil.

IV.5. 3 Effet du déplacementdes électrodes (L)
IV.5.3.1 Effet sur la caractéristique ‘courant-tension’

La figure 16 indique la variation de la caractéristique ‘courant-tension’ lors de la variation de

la distance des électrodes par rapport a I'entrée du canal (L), ou L est la distance ‘entrée du canal-

grille”.
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Figure V. 16: Caractéristique ‘ courant-tension’ pour trois valeurs de L = 2,5 ; 3,5 et 4,5 cm.

Notons que la variation de L n’a pratiquement aucune influence sur la caractéristique ‘courant-
tension’. pour une tension (¢ = 10 kV), une distance inter-électrodes d = 0,5 cm et rayon du fil
ro=100 pm.

Nous avons tracé la variation de la vitesse du vent ionique a la sortie du réacteur en fonction
de la haute tension (figure 17) et la variation de la production de 'Oz en fonction du courant (I)
(figure 18), en déplacant les électrodes par rapport a lentrée du réacteur d'une distance de L =
2.5cm, L=3.5cm et L=4.5cm.

Trois raisons ont poussé a penser au changement de la distance L :

- Premierement, le profil de la vitesse du gaz change aux alentours du fil en changeant la
distance L, plus particulierement dans la zone d'ionisation. Par conséquent, vu ce changement de la
vitesse du gaz, le temps de résidence de gaz dans la zone d'ionisation va changer, ce qui peut avoir

une consequence directe sur les réactions chimiques.

- Deuxiémement, la position des électrodes peut aussi influencer la conversion de [l'énergie
électrique en énergie mécanique. Autrement dit, la vitesse d'aspiration du gaz a partir de I'entrée du

canal, ainsi que le temps de résidence du gaz dans le réacteur peuvent changer en fonction de L.
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Finalement, méme apres la sortie du gaz de lespace inter-électrodes, il y a des réactions
chimiques qui continuent a se produire. Donc, plus la longueur de la partie restante du canal, en aval

de la grille, est grande plus l'activité chimique est importante.

La production des espéces Oz et NO, n’est que trés légerement infectée par la distance L,
contrairement aux especes NO, et NOs. La raison de ce comportement est que les durées de vie
caractéristiques de 'Oz (10 s) par exemple et de NO sont plus grandes par rapport au temps de
résidence du gaz dans le réacteur. Donc la distance L n’influence pas vraiment la production de ces
deux espéces chimiques. Inversement, les durées de vie caractéristiques de NO, et NO3 sont plus
petites que le temps de résidence du gaz dans le réacteur. Ce qui conduit a dire que la distance L
agit sur ces deux espéces chimiques. Notons que la production de NO3 est liée a la disparition de

NO, atravers la réaction :
NO; + O3 — NO3+ O, ke = 3.7x107"" cm’/s (R6)

Cependant, le radical NO3 se recombine avec le monoxyde d’azote (NO), pour donner NO>,

selon la réaction :

NO3 + NO — 2NO», k; = 2.6x107"" cm®/s (R7)

Cette réaction (R7) est le principal processus de la destruction de NO3z mais son temps
caractéristique dépend de la concentration de NO. Comme ce temps caractéristique (zosz =
(k7[NO])™) est plus court que le temps de séjour du gaz dans le réacteur, un équilibre entre la
formation et la recombinaison tend a s'établir. Ceci permet d'estimer, globalement, la densité de
NOj3 dans le réacteur : [NO3] = k¢[NO2][O3]/(k7[NQ]). Puisque la production de I'ozone en fonction
de la vitesse d'entrée du gaz est similaire a celle du monoxyde d'azote, cette relation montre que la
production du trioxyde d'azote (NOs3) est proportionnelle a la production du dioxyde d'azote (NO3)
et cela expliqgue la réduction de la production du trioxyde d'azote (NO3) lorsque la distance L
augmente.

IVV.5.3.2 Effet sur la variation de la vitesse du vent ionique en fonction de la
haute tension

La figure 17 représente la variation de la vitesse du vent ionique en fonction de I'intensité du courant

pour les trois valeurs de L =2,5; 3,5 et 4,5cm.
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Figure V. 17: Variation de la vitesse du vent électrique (V;) en fonction de la tension appliquée
(V) pour L=2,5; 3,5 et 4,5 cm. pour une tension (¢ = 10 kV), une distance inter-électrodes d = 0,5
cm et rayon du fil ro=100 um.

La figure 17, qui trace la variation de la vitesse du vent ionique en fonction de la haute tension
lorsque L varie (2,5; 3,5 et 4,5 cm), indique que quelle que soit la haute tension (de 6 a 10 kV), la
distance L n’a, trés semblablement, pas d’influence sur cette vitesse. Cependant, a partir d’une
tension supérieure a 10 KV, la vitesse commence a subir une légére diminution pour la plus basse
valeur de L = 2,5 cm. Cette diminution de la vitesse s’accentue progressivement en fonction de la
haute tension jusqu’a aboutir a une tension de 11 kV. Ceci pourrait laisser suggérer que la
diminution de L au-dela de 3,5 cm ne fait que diminuer la vitesse du vent ionique quand la haute

tension dépasse 10 kV ; ce qui pourrait etre indésirable.

IV.5.3.3 Effet sur la production de I’0zone en fonction du courant électrique

La figure 18 indique la variation de la production de I'ozone en fonction du courant électrique

(), pour les trois valeurs de L.
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Figure 1V. 18: Variation de la production de /’Os; en fonction du courant I pour L =2,5;3,5et 4,5
cm. pour une tension (¢ = 10 kV), une distance inter-électrodes d = 0,5 cm et rayon du fil ro=100

pm.

La production de l'ozone varie linéairement en fonction du courant électrique (I). Mais,
d'aprés la figure 18, les productions de 'Oz ne sont, pratiquement, pas infectées par la variation de
la distance L. La raison de ce comportement est que les durées de vie de 'O3 sont plus grandes par
rapport au temps de résidence du gaz dans le réacteur ; donc la distance L n’influe pas vraiment sur

la production de cette espece chimique.
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Conclusiongenérale

Ce travail nous a permis de montrer la production d’ozone lors d’une décharge électrique
couronne de polarit¢é positive, dans Plarr a pression atmosphérique, dans une configuration
géométrique “fil-grille’.

Le point a ét¢ mis, plus particulicrement, sur la production de I'ozone par cette décharge et
sur sa répartition spatiale a 2D, ainsi que l'effet du changement de certains paramétres sur cette
production.

Tout d’abord nous avons pris connaissance de certaines généralités sur I'ozone, des
techniques physiques naturelles et artificielles de production d’ozone ainsi que ses principales
applications.

La décharge électrique couronne a éte, globalement, définie et ses principales caractéristiques
ont été évoquées.

Les modéles de simulation et leur couplage ont ét¢ bricvement décrits. L’étude a fait I'objet
d’une modélisation a 2D, dans un régime stationnaire.

Il est a rappeler, pour cette polarité¢ positive, que la force EHD est genérée, essentiellment,
par les ions positifs, et qu'elle est, constamment, dirigé¢e du fil vers la grille. Mais dans la zone
d’ionisation, qui est trés étroite par rapport a la zone de dérive, cette force EHD est supérieure
d’environ d’un ordre de grandeur a celle générée dans la zone de dérive, parce que I'intensité¢ du
champ électrique dans la zone d’ionisation est tres supérieure a celle de ce champ dans la zone de

dérive.

Tout d’abord, en labsence de la force EHD, mais en présence d’une vitesse d’entrée d’air
méme faible, i a été constaté des lignes de vitesse d’air paralleles et une légere augmentation de
Cette vitesse, qui atteint une vitesse maximale au niveau du milieu de Iespace inter-électrodes.
Cependant la présence de la force EHD fait apparaitre deux tourbillons symétriques par rapport a
I'axe fil-grille, qui se situent au niveau du milieu de la distance inter-électrodes. En présence d’une
faible vitesse d’entrée d’air et en présence d’une force EHD, les variations de la vitesse du gaz sont
importantes (quelques métres par secondes), mais elles n’apparaissent que dans I’espace inter-
électrodes. En revanche, en I'absence d’une vitesse d’entrée d’air, mais en présence d’une force
EHD, les variations de la vitesse du gaz sont semblables a celles se produisant en présence d’une
vitesse d’entrée d’air et subissent d’importantes variations, mais depuis Ientrée du canal, car la
force EHD aspire librement I'air depuis I'entrée du réacteur, déplace les tourbillons vers les plaques
et réduit leur taille ; tout en conservant une vitesse importante du vent ionique a la sortie du canal.
Les valeurs maximales de cette vitesse sont, en présence d’une force EHD, atteintes au milieu de la

distance inter-électrodes.
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En résumé :

- Quand, a l'entrée du gaz dans le canal, la condition de la limite ouverte a ét¢ considérée, en
présence de la force EHD, une vitesse trés importante du vent ionique s’est révélée a la
sortie du canal.

- Cette vitesse croit avec I'augmentation de la tension appliquée et, mnversement, elle diminue
avec 'augmentation du rayon du fil, ce qui est conforme aux résultats de la littérature.

- L’ozone produit dans la région active de la décharge couronne (prés du fil) est transmis loin
du fil, et méme en son amont, en présence d’une faible vitesse d’entrée du gaz, et sa
répartition devient homogene grace a la présence des tourbillons.

- Au fur et a mesure que la haute tension augmente, la production d’ozone augmente et se
révele plus importante quand la vitesse d’entrée du gaz est négligeable.

- En présence d’une certaine vitesse d’entrée du gaz, la variation de cette vitesse n’a pas une
mfluence significative sur la production de I'ozone.

- Pour une valeur donnée du courant électrique, la production de l'ozone augmente
paralllement a l'augmentation du rayon du fil. Plus encore, il apparait que I’écart dans la
production de l'ozone (quand le rayon du fil augmente) subit une variation linéaire en
fonction de I’écart correspondant entre les rayons du fil

- Concernant Ieffet de la distance entre I'entrée du canal et la grille (L) (la distance entre les
électrodes restant constante), il semblerait que ce paramétre (L) n’a d’influence ni sur la
caractéristique ‘courant-tension’, ni sur la relation ‘vitesse du vent ionique-tension’, ni, par

conséquent, sur la production de 'ozone en fonction du courant électrique.

Il serait intéressant, comme perspective d’avenir, d’étudier d’autres configurations,
I'influence de la pression ou encore la présence d’une humidité, relativement importante, dans le
gaz itial, si¢ge de la production d’ozone. Plus encore, ce travail pourrait étre élargi a I’étude de la

polarité négative et a la validation des résultats par I’expérience.
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Abstract:

In an electrode configuration where one is curved and the other is less curved, the application
of high voltage, in a gas, to the stressed electrode generates a corona electric discharge; the other
electrode being grounded. From then on, ions created by electronic impact on neutral particles
circulate between the electrodes where they collide with other molecules of the gas to which they
transmit part of their momentum to them, thus causing an overall movement of the gas called 'wind
ionic'or ‘electric wind', or even electro hydrodynamic flow (EHD).

When the gas is air, there is a spatial distribution of several neutral particles including ozone
(O3). In addition to the various applications of ionic wind, ozone is used, among other things, in
water treatment and fruit ripening.

This simulation work focuses on the production and spatial distribution of O3 in a geometrical
configuration of "wire-grid" electrodes, during a steady state during a positive corona discharge.
The ozone produced near the wire is transmitted far from this wire, even upstream, and its
distribution becomes homogeneous thanks to the presence of vortices. The modeling of the ionic
wind focused mainly on solving the system of Navier-Stokes equations, into which we inject an
analytical expression of the EHD force, already established by our research group. Then, an
appropriate pairing of models is used to determine the production of Os.

Among the results, it is remarkable that the difference concerning the increase in Os
production, as the radius of the wire increases, would undergo a linear variation depending on the
corresponding difference between the radii of the wire; and that the distance between the inlet of the
channel and the wire would seem to have no influence on the function "production of Os-electric
current".

Keywords: Electric corona discharge, lonic wind, O3 production, EHD force, lonic wind speed.



Résumé:

Dans une configuration d’¢électrodes ot I'une est courbée et 'autre est moins courbée, I’application
d’une haute tension, dans un gaz, sur I’¢lectrode stressée génére une décharge électriquecouronne ; I’autre
électrode étant mise a la terre. Dés lors, des ions crées, par impact électronique sur les particules neutres,
circulent entre les ¢lectrodes ou ils percutent d’autres molécules du gaz auxquelles ils leur transmettent une
partie de leur quantité de mouvement, provoquant ainsi un mouvement global du gaz appelé ‘vent ionique’
ou ‘vent électrique’, ou méme écoulement électro hydrodynamique (EHD).

Quand le gaz est I’arr, il se produit une répartition spatiale de plusieurs particules neutres dont I’ozone
(O3). Outre les diverses applications du vent ionique en général, I'ozone est utilisé, entre autres, dans le
traitement d’eau et le mirissement des fruits. Ce travail de simulation porte, essentiellement, sur la
production et la répartition spatiale de 'Oz dans une configuration géométrique d’électrodes ‘fil-grille’,
pendant un régime stationnaire lors d’une décharge couronne positive.

L’ozone produit pres du fil est transmis loin de ce fi, méme en son amont, et sa répartition
devient homogene grace a la présence des tourbillons. La modélisation du vent ionique a porté,
essentiellement, sur la résolution du systéeme des équations d’écoulement de Navier-Stokes, dans lesquelles
on injecte une expression analytique de la force EHD, déja établi par notre équipe de recherche.

Ensuite, un couplage approprié de modéles est utilisé pour déterminer la production de I'O5. Parmi
les résultats, il est remarquable que I’écart concernant I'augmentation de la production d’O3, quand
le rayon du fil augmente, subirait une variation linéaire en fonction de I’écart correspondant entre
les rayons du fil; et que la distance entre I'entrée du canal et le fil semblerait n’avoir pas
d’influence sur la fonction ‘production d’Os-courant €lectrique’.

Mots clés : Décharge électrique couronne, Vent ionique, Production d’ozone, Force EHD, Vitesse du vent
ionique.



