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Nomenclature

Les symboles sont généralement définis quand ils apparaissent dans le texte. La liste ci

dessous contient seulement les symboles les plus communément utilisés.

N
\"

E
E/N
Ne
Np
Nn

5 4 9 < = T3 x ©n

=

Densité des espéeces

Vitesse des particules

Champ électrique
Champ réduit
Densité électronique
Densité des positifs

Densité des négatifs

Le taux de création ou de disparition des particules.

Coefficient de réaction
Constante des gaz parfaits
Temps

Courant électrique
Potentiel

Pression

Température

Masse

Composante radiale
Composante axiale
Vitesse de 1'écoulement du gaz
Constants de Boltzmann
Débit de gaz

Rayon du cylindre

Rayon du fil couronne

La longueur du cylindre
La charge électrique
Mobilité des espéeces

Le coefficient de diffusion

(m3)
(m.s1)
(V.m1)

(Td)

(m3)

(m3)

(m-3)

(m3s1)
(m©.51) ou (m3s1)
J.K1)
(s)

(A)

V)
(Pa)
(K)
(Kg)
(m)
(m)
(m.s1)

J.s1)

(m3/s)
(m)

(m)

(m)

©
(m2.V-1S-1)
(m2.S1)



a Coefficient d'ionisation (cm1)

n Coefficient d'attachement (cm)
a.sr Coefficient d'ionisation effective (cm1)
n La densité d’ozone (ci)
d, La densite relative d'air

Valeurs

o : La section efficace d’absorption d’'ozone & 258r6=1.1410" cn?.

Kg = 1.38062.10-23 ].s'1
Rg= 8,316 ]. k'l.molel.
e = 1.6.10°°C.
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Introduction générale

Lors d'une expérience de I'électrolyse de I'ead &30, Schobein identifie I'odeur d'un
nouveau gaz provenant de l'anode, et attribue roageau produit chimique le nom ozone
puis en 1857, Siemens, proposa une nouvelle méttedmoduction d'ozone par décharge
électrique dans l'oxygene ou l'air & la pressionoaphérique avec une forme coaxidle
composeé naturel de forme chimiqug (B atomes d'oxygenes formant un triangle isocete
fermé), présent dans toute I'atmospheéere a trelefadmcentration et dans la stratosphére joue
le réle d'un filtre protecteur en absorbant lesiatmhs ultraviolettes avec un maximum
d'absorption de 254 nm[1]. Il est caractérisé pasipurs propriétés chimiques: bactéricide,
germicide, désinfectant, déodorant, décolorant gtdant, ce sont ces qualités qui font
I'intérét de son utilisation dans de nombreux doesi on cite par exemple: les traitements
thérapeutiques; les déchets industriels; désodimnsan général; la stérilisation et I'épuration
de l'eau.

Vu les avantages de la molécule d’'ozone; les cleershs’intéressent de plus en plus a
sa production. Plusieurs méthodes ont été misdame gomme la méthode photochimique;
électrochimique et par décharge électrique. Cettriére méthode fait I'objet de notre étude,
notamment la production d’ozone par décharge éeercouronne positive fil-cylindre.
Cette derniere est celle qui se produit lorsquél lest porté a un potentiel positif et le
cylindre a la terre. Dans ce cas, dans la régiovo@inage du fil ou le champ est intense, des
électrons sont produits par photo-ionisation et smcélérés vers I'anode (le fil). Autour de
'anode, se développe une région de forte ionieatiite « Région active ». A partir de cette
région les ions positifs migrent vers la cathode ¢ylindre) sous l'effet des forces de
coulomb. Les électrons accélérés par le champrigeetprovoquent des réactions chimiques
par collisions avec les molécules neutres du géizéuet produisent des especes chimiques

actives.

Dans ce contexte le but de ce travail est la nisatédn de la distribution spatiale de

des espéces neutres produites par la déchargenoeupositive de type fil-cylindre dans I'air
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sec (O, @,N ,N, ,NO ,NG& ,NO3, N2O, Ny,Os) et les états excités 4N O,*) qui contribuent
a la production (ou la dissociation) de I'ozong(QPour la détermination de la densité

électronique nécessaire dans notre modele, nouss alaboré un modele analytique simple

extrait du modele fluide a deux moments unidimemssb et stationnaire, (basé sur

'approximation du champ local), c’est-a-dire Iaokition des équations de continuité et de

transport couplées avec I'’équation de Poisson. bdéte cinétique chimique a résoudre est

constitué d’'un systeme d'équations différentiaties-linéaires couplées dont la résolution est

faite par I'utilisation du logiciel COMSOL.

Suivant cet objectif le manuscrit est organiséadmaniere suivante :

Dans le premier chapitre, nous présentons une &uddéa génération d’'ozone par
décharge électrique pour cela nous avons commaearcéitpr les propriétés physico-
chimique de I'ozone, les méthodes de mesure deori@entration de I'ozone et la
production d’ozone par différentes techniques @ghdrge électrique notamment par

décharge couronne et ses applications.

Dans le second chapitre, nous décrivons les moadétgeématiques sur lesquels se
base notre modele. Nous commencons par expligueodel fluide a deux moments
extrait des équations de Boltzmann puis nous ptésenla méthode analytique
développée par Yanallah et al[3]. basée sur leowjdage des équations de continuité
de transfert et de I'équation de Poisson que neossasimplifié pour le calcul du
champ électrique et de la densité électroniquendtis terminons par exposer le
modele cinétique chimique inspiré des travaux den(2j et une bréve description du
logiciel COMSOL que nous avons utilisé pour la féson des douze équations
différentielles couplés que nous avons détermiaépartir du model cinétique

chimique.

Dans le troisieme chapitre ; nous commencons paddscription du montage
expérimentale réalisé par Yehia et al, que nousimwoodélisé. Nous terminons par
présenter les résultats de la distribution spatjale 2D] des différentes espéces
neutres (O, @ O3, N, Np, NO, NG, NOs, N,O, N,Os) produites par la décharge
couronne positive de type Fil-cylindre dans I'acs
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GHARIMER

Dans ce chapitre, nous présentons une étude gimkration d’'ozone par décharge
électrique. Pour cela nous avons commenceé patest@ropriétés physico-chimique
de I'ozone, les méthodes de mesure de la concentrdé 'ozone et la production

d'ozone par différentes techniques de déchargeriglee, notamment par décharge

couronne, et ses applications.
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|.1 Introduction

Dans l'antiquité déja, on connaissait I'ozone par @deur caractéristique qui survient apres
les éclairs, ainsi que le relatent les épopéesmdéte: I'lliade et I'Odyssée dans lesquelles I'on
qualifie cette odeur de « sulfureuse ». En 1785¢Hercheur scientifique Martinus Van
Marum a décrit 'odeur caractéristique se formargspd'une machine électrostatique et en
1801 Cruikshank, effectuant I'électrolyse de I'eanpté la méme odeur a I'anode. L'ozone n'a
été en fait découvert qu'en 1840 par le Suisse.M.. [Schdnbein qui la dénomma ainsi en se
référant a la racine grecque Ozein: exhaler unarpdentir. Les recherches seront facilitées
en 1857 par la construction par W. Von Siemensrdmjer ozoneur et dont le principe, basé
sur un tube a décharge, est encore utilisé actoetie J. L. Soret fut le premier, en 1865,
grace a une détermination indirecte de la denaitdémontrer la composition chimique de
l'ozone conduisant a la formules.O'hypothése la plus. « Logique pour expliquet ce
ensemble de faits, consiste a admettre que l'oesbheune modification allotropique de
l'oxygene... ». La découverte des propriétés biaglés de I'ozone par Ohimiller en 1890, a
été a l'origine de sa production industrielle. Getsurtout les travaux de Criegee qui a partir
de 1953 ont fait avancer nos connaissances dafnaine de la chimie de I'ozone. L'ozone
est maintenant utilisé dans l'agriculture, I'alitad¢ion, I'industrie chimique et surtout dans le
domaine du retraitement des eaux. Le développerdent'écologie et des nouvelles
technologies ont initi€ de nombreuses applicat@mtozone dans, des domaines aussi divers
que, le blanchiment et la délignification de lagpatpapier, I'industrie textile, les traitements
sanitaires et médicaux, le traitement de l'aindlistrie des cosmétiques, l'industrie laitiére,
etc. En outre, la découverte a partir de 1965 deidparition de la couche d'ozone a fait
prendre conscience aux scientifiques par le biai$apinion mondiale de limportance de
l'ozone et le développement des programmes d'éeda chimie de I'ozone en résulte. Ces
travaux ont été consacrés en 1995 par l'attribudiomprix Nobel de chimie a Paul Crutzen,
Mario Molina, et F. Sherwood Roland pour leurs &av sur la disparition de la couche

d'ozone.
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|.2 Structure

L'ozone se présente sous la forme d'un triangkeisal'angle au sommet égal a 116,8°. Les
deux liaisons interatomiques ont pour longueur 8,87[1] les trois atomes d'oxygéne qui
composent une molécule d'ozone sont presque sou fd'un triangle équilatéral (Figure
1.1) [2]

Figure 1.1 : Molécule d’'ozone(€)

1.3 Propriétés physiques et chimigues

L'ozone est un composé naturel présent dans tatrii@okphére a de tres faible concentration.
Il se produit naturellement dans la stratospheveqales concentrations entre 5 a 10 ppm)
ayant le role de couche protectrice de la planetdre les effets des rayons UV de longueur
d'onde comprise entre 200 et 300 nm, le maximufsdiation se situant a 254 nm. Cette

propriété est d'ailleurs utilisée pour la déterrtiorade la concentration en ozone dans un gaz
a température et pression ambiantes ou dans lasppbpre comme polluant secondaire

résultant des processus de photo-oxydation des &t@es Composés Organiques Volatils

(VOC). [1-2]
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Fayennement
solaine

nNDZ2 - umz El'lt*ﬂm o3

Figure 1.2: photo-oxydation des NOx et des VOC

L'ozone est un gaz instable, de couleur bleue abtayne odeur trés caractéristique décelable
des une concentration de 0,01 ppm. L'ozone esiritant pour le systéme respiratoire et les
muqueuses oculaires, les normes d’exposition &octspdans la majorité des pays sont fixées
a 0,1 ppm dans l'air pour 8 heures d’expositiontigiienne [3]. Les principales constantes
physiques et thermodynamiques de I'ozone sontsepdans le tableau (1.1).

Masse molaire 47,9982

Point de fusion -192,7 °C

Point d’ébullition -111,9 (1 atm.)

1
Masse volumique (gaz) & 0°C, latm 2,15¢l

Enthalpie de formation 142,12 kj.mof

H 1
Energie de dissociation -144,8 kj.mol

+2.075V

Potentiel d’oxydation a 25°C

Tableau 1.1 :Principales constantes physiques de I'ozone
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|.4 Les méthodes de production de 'ozone

L’ozone peut étre généré commercialement par tn@thodes essentielles [4] :

» La décharge électrique,
» La méthode photochimique,

» La méthode électrochimique,

1.4.1 La méthode photochimique

La création d'ozone par photodissociation de I'érggest le principal processus de formation
de l'ozone stratosphérique, et donc de la trés umnricouche d'ozone" (mécanisme de

Chapman).

O,+hv ——> 20
0,+hy, ——> 0+0
0+0, ——> O
0;3+0 —> 206

Les atomes d'oxygéene constitués par la photodesoei d'oxygene moléculaire par
rayonnement UV de longueur d'onde courte (< 243 réagissent avec les molécules
d'oxygene pour former I'ozone. Le taux maximum apction de I'ozone par cette méthode
est de 2 g/l et la concentration la plus élevééad®ne qui peut étre produite a des lampes
d’'UV a 185 nm est approximativement 10 % de la eot@tion moyenne donnée par
décharges électriques. La figure )I.Beprésente une échelle électromagnétique; notons

I'endroit de la lumiére UV de haute fréequence nedad la lumiére visible

100 mm 400 nm 800 nm 10 000 nm

lumiere visible
Rayon x Ultraviolet Infra rouge Micro onde

Figure 1.3: Spectre électromagnétique
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Par cette technique théoriquement, le rendemedibrene devait étre assez grand, ce qui
n'est pas évalué quantitativement en pratique piifférentes raisons, si on prend comme
exemple les lampes de mercure a basse pressionigent le rayonnement de 185 nm
responsable de la production d'ozone mais aussiylennement 254 nm qui le détruisent.
Cette méthode permet d’une part que L'air ambyemit étre employé efficacement comme
gaz d'alimentation sans le besoin de le séchetaatrd part Les colts d’équipements sont
beaucoup inférieurs a celles des générateurs aadpsh électriques. Par contre elle ne
permet pas d’atteindre un maximum de concentragibmun meilleur taux de production
simultanément. Les basses concentrations d'ozamaiés par les générateurs UV limitent
leurs applications au traitement de I'eau. Cependenr utilisation de produire I'ozone pour
le traitement d'air peut étre efficace quand leseatrations trés élevées d'ozone ne sont pas

exigées.

1.4.2 La méthode électrochimique

Habituellement, dans la méthode électrochimique pdeduction d'ozone, une tension
électrique est appliguée entre une anode et ur®dmtdans une solution électrolytique
contenant des anions fortement électronégatifs.mdéfange de l'oxygene et d'ozone est
produit a I'anode. Cette technique produit des eotmations tres élevées (jusqu'a 50 % du
poids d’air) sans devoir sécher l'air. Mais l'ozatd'air forment un mélange explosif au-
dessus de 20 % en poids d'ozone. En outre, putsegieoncentrations d'environ 16% peuvent
étre atteintes par les techniques de déchargesid@les en utilisant I'oxygéne de grande
pureté comme gaz d'alimentation, la possibilitééddiser une concentration plus élevée n’est
pas un avantage important. L’électrolyse de |'eaut produire des concentrations élevées de
l'ozone, mais le rendement demeure faible et |& esiltres important comparé a la méthode
de la décharge électrique ou celle de 'UV. Actmiént, la génération électrolytique de
l'ozone est employée seulement pour des étudexbdeatoire et des applications a tres petite
échelle dans l'industrie de I'électronique et plenentiques. Les intentions économiques pour
la production électrolytique de I'ozone semblenti@éement étre les plus défavorables. Bien
gue la génération de I'ozone par électrolyse soihsnefficace que par décharge électrique,
'avantage des concentrations élevées (>20 %) detits technique continue a encourager les

efforts de recherches dans cette voie.



Chapitre | Etude dedénération de I'ozone par une décharge électrique

1.4.3 Méthode de décharge électrique

La méthode la plus courante pour la génératiorodemne est la décharge électrique dans l'air
ou I'oxygene pur qui dépend aussi du matériel diélgue, de la configuration des électrodes,
de la source d’énergie, ...etc. Cette technique éadisée par différents types de décharges
telles que la décharge silencieuse, surfaciqueuroome ....etc. Avant d’exposer ces

techniques, nous allons dans ce qui suit donné panca sur les décharges électriques

notamment la décharge couronne, l'objet de cétigee

1.4.3.1 Généralités sur les décharges électriques

1.4.3.1.1 Description d'une décharge électrique

La décharge dans les gaz est la plus courante gganisme est basé généralement sur la
collision entre les électrons et les molécules ai[§]. Cette décharge qui est divisée en deux
grandes catégories : la décharge autonome qudpeeit sans supplément d'électrons externes
et la décharge non autonome qui ne dure pas sap&ment d'électrons externes, peut étre

classifiée suivant différents critéres :

> la pression,
> la caractéristique tension -courant,
» la nature du gaz,

> la configuration des électrodes
Les plus importants processus physiques d’'une dgeléectrique dans les gaz sont :

» La formation des électrons libres et des ions fsgar ionisation
» La formation des ions négatifs par attachement

» La formation des électrons secondaires a la cathode

» Le détachement d'un électron venant d'un ion nfégatable

» La conversion d'un ion négatif instable vers unstable
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1.4.3.1.2 Types de décharge

Il existe plusieurs types de décharge telle qu#élzharge silencieuse, la décharge a barriére
diélectrique (DBD), couronne....... etc. Dans natagaille on s’intéresse particulierement a la

décharge couronne a pression atmosphérique

1.4.3.1.2.1 Décharge couronne

Les décharges couronnes sont des décharges halibrégse produisant en présence de
champ fortement inhomogéne spatialement. De tampk sont généralement obtenus par un
systeme d'électrodes asymétriques, ou le rayouibare d'une des électrodes est treés faible
devant la distance inter-électrode. Le champ étpeir généré est alors particulierement
intense prés de cette électrode, appelée élecstoelesée, et décroit rapidement au fur et a
mesure que l'on s'en éloigne. Parmi l'ensemble disgositifs correspondant a cette
description, de par la distribution du champ élque, les avalanches électroniques
nécessaires a l'apparition d'une décharge counsarpeuvent se produire qu'a proximité de
I'électrode stressée. Ainsi, le déclenchement oud®ola décharge dépend principalement de
la valeur maximale du champ électrique prés dedimde stressée. Si la différence de
tension appliquée est insuffisante, on ne mesuns glu'un courant tres faible, induit par les
particules chargées naturellement présentes damgmde Lorsqu'une certaine tension est
atteinte, la décharge s'initie, accompagnée d'umsséon de lumiere autour de I'électrode
stressée, et le courant mesuré augmente. On distadgrs deux types de décharges, appelées
respectivement décharges couronnes positives oatinég selon si I'électrode stressée a le
réle d'anode ou de cathode. Les mécanismes dadonement de chacune de ces décharges

sont brievement décrits dans les sections suivajitey.

a) Différents systemes d’électrodes

Les jeux d’électrodes que I'on retrouve couramndans les décharges couronnes sont de

type :
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i.  Pointe — plan

_ Electrode pointe stressée(HT)

Décharge cougonne

Electrode Plane

Figure 1.4 : Géométrie pointe-plan
Le systeme mono pointe — plan a l'avantage de poisaer une décharge d’'une paren
effectuer I'étude expérimentale et d’autre part, re@procher des conditions opératoires
permettant une étude comparative entre les résulést expériences et de la modélisation.

ii.  Multi pointes-plan

Electrode multipointes stressée(HT)

Décharge cougonne

_ Electrode Plane

Figure 1.5 : Géométrie multipointe-Plan

Le systéme « multi pointes — plan » a I'avantagealavoir controler la répartition des
décharges le long de I'écoulement.

iii.  Fil = cylindre



Chapitre | Etude dedénération de I'ozone par une décharge électrique

Electrode (fil) stressée(HT)
Décharge couronne

: Electrode cylindre

/-

Figure 1.6 : Géomeétrie fil-cylindre

Le systeme d’électrodes « fil — cylindre » est tudtisé pour la dépollution des gaz
d’échappement. Il a 'avantage de permettre la lidépm des gaz au sein méme de la
conduite d’échappement du gaz. La répartition aleatles décharges produites entre le
fil et le cylindre permet une dépollution du gaz wrlume. Plusieurs géométries de
répartition d’électrodes sont possibles ; en fodaehérisson, en alignement de dents de
scie, en brosse sur une surface, etc. De pluspalesnetres de réglage supplémentaires
apparaissent, par exemple la densité des poinges, positionnement le long de

I’écoulement ou leur rayon de courbui2) [6] [7]

b) Propriétés spécifiques aux décharges électriqueswsonnes
= Caractéristique courant tension et régimes de déchge
La caractérisation courant-tension de la déchalerigue couronne est obtenue en faisant

croitre la tension appliguée a l'intervalle gazeditférents régimes de décharge sont alors

parcourus (Figure (1.7)).
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Figure 1.7 : Caractéristique courant tension d’une déchargaromne dans l'air & pression

atmosphérique (configuration pointe plan, distamter électrode : 13mj1-2][6]

Régime (I): consiste a la collecte des especes chargéesnfggseaturellement dans le
milieu, ces especes sont produites par 'impactglens cosmiques ou de particules issues de
la désintégration spontanée de certains atomewé@ibité naturelle) sur le gaz présent dans
I'espace inter-électrode.

Régime (Il) : qui se produit a partir d’'une tension seud, Waduit le déclenchement de

I'avalanche électronique de Townsend mais ne répasdencore au critere d’auto-entretenu
de la décharge. La décharge est qualifiée de ntumame car elle dépend de processus
d’ionisation externes pour donner naissance awtréles germes. Pour ce régime, le courant

augmente tres fortement pour une trés faible vanate la tension appliquée.

Régime (lIl) : l'ionisation du gaz par la décharge est suffisgmbur ne plus nécessiter de
phénomenes d’ionisation extérieurs : la décharga@®-entretenue. C’est le régime de la

décharge couronne, ou apparaissent les dats &xsre ») responsables de la composante
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impulsionnelle du courant. Au-dela d’'une tensiorplEjuée \k la température du canal
augmente fortement, ce qui provoque la dilatationtdbe du gaz. Le champ réduit E/N est
alors suffisamment important pour que les phénomeérienisation deviennent majoritaires

par rapport a I'attachement électronique.

Prés de la cathode se trouve [I'électron priman@vgguant une avalanche électronique
primaire puisque la vitesse des électrons estremviOO0 fois supérieure a celle des ions
positifs, I'avalanche se développe comme un nukgjectrons laissant derriere lui des ions
positifs quasi-stationnaires, I'avalanche conduiswite a la formation d'une structure
dipolaire ; La téte d’avalanche est le siege déstoh entre électrons et ions positifs qui est
source de nouveaux photons ainsi des électramndaires sont créés par photoionisation
autour de la charge d'espace et provogquent end@iealanche de petites avalanches
secondaires, la charge d’espace augmente en valudeyient un «Streamer». De nouvelles
avalanches secondaires viennent s’ajouter a I'aghla primaire et le Streamer progresse

vers la cathode.

Régime (IV): Le régime d’arc (IV) est atteint, le milieu pasde I'état de plasma hors
équilibre a I'état de plasma thermique.

= Champ électrique et topographie de la décharge

Le champ électrique sur la surface de I'électrooler pequel la décharge électrique couronne
est amorcé a été étudié intensivement [8-9], canphalectrique dépend du potentiel
d'ionisation du gaz, la densité du gaz et I'étasddace de I'électrode que I'on applique la
haute tension, Peek [8] a établi une expressioneerpirique qui donne le champ électrique

d’amorcgage dans le cas de l'air sec :

E(r,)=3.10 ¢y .(ll-&ol)/cm‘1 (1)

Avec:

€ : est un nombre sans dimension lié a I'état datje de la surface du fil.
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(e =1 pour les surfaces lissegat 1 pour les surfaces rugueuses)

dr : est la densité relative d'air, @ ToP/TR)
Ou T et P sont respectivement la température @elssion du gaz,
(To= 293 K, R= 101325 Pa). La distribution spatiale du poterélettrique d’amorcage;\ést

donnée par les deux relations suivantes :

» En géométrie fil-cylindre (coaxial)

l" =3 :Qf e |i;_7‘— 0 C’}JE:.IH(£;'
ol (1.2)

Avec R.le rayon du cylindre externe gtle rayon dufil

» En géomeétriefil-plan
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Volt (1.3)

c) Différents types des décharges couronnes a couraguntinu

La génération de décharges peut se faire suivant tiypes de polarité, négative ou positive,
deux types de décharges sont distingués, les dggharvec ou sans présence de diélectrique.
Toutes ces caractéristigues aménent des compottemaniculiers relatifs a chaque type de

décharge.



Chapitre | Etude dedénération de I'ozone par une décharge électrique

= Décharges électrique couronne a polarité négative

Fil

Cylindre

Zone de dérive

Ion négatif

Zone
ionisat
ion

Eléctron

Zone active

| Limite région plasma

Figure 1.8 : Processus d’'une décharge couronne négative.

Une décharge négative est appliquée sur un fibfirsur une pointe, le plan ou le cylindre
constituant l'autre électrode étant mis a la tedre fait de la grande différence de rayon de
courbure entre les électrodes le champ électriqiefa@tement inhomogene la décharge
couronne est initiée lorsque le champ électriqueasinage de I'électrode HT est suffisant
pour ioniser les especes gazeuses, ce champ miniocms I'air, est fonction du rayon de
courbure de I'électrode, de I'état de surface adieinpérature et de la pression. Les décharges
négatives sont réalisables seulement dans des lgeizoéégatifs, tels que l'oxygene, la
vapeur d’eau ou le CJ2], les gaz tels que l'azote, I'hydrogéne ou Il ne permettent
pas la génération de décharges car ils n'ont @E#rdté avec les électrons.

Les électrons germes initiant le processus d’idimisasont produits naturellement par une
source extérieure (rayonnement cosmique, rayonnebiérsolaire...). Les électrons libres
produits par le processus d’ionisation initial saatélérés au loin par le champ électrique
imposé, les collisions inélastiques entre les Aeast et les neutres produisent des paires
électron-ion positif par un processus auto-consisttavalanche électronique, les électrons
secondaires qui entretiennent la décharge sontujtsoghar photoémission a partir de
I'électrode HT (processus majoritaire a la pressibmosphérique) [3], par bombardement de
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la surface de décharge par les ions positifs oyppatoionisation dans le gaz, la production
de photoélectrons dépend de la longueur d’ondepbetons, du matériau de I'électrode de
décharge ainsi que de I'état de surface de cadtdrétle. Les électrons libres se lient avec les
molécules de gaz électronégatifs pour former des megatifs, la recombinaison avec les ions
positifs est négligeable. En conséquence, l'ioiisaést en compétition avec I'attachement
électronique. Au voisinage de I'électrode HT, lisstion prévaut sur l'attachement et de
nouveaux électrons sont produits, le rayon augeelalx d’ionisation équivaut au taux
d’attachement électronique définit la couche d%ation. Au-dela de cette couche
d’ionisation, l'attachement prévaut sur [lionisatjo le nombre d’électrons diminue
graduellement au fur et a mesure de la décroissdancehamp électrique, toutefois, les
électrons présents juste devant la zone dionisasont suffisamment nombreux et
energétiques pour créer des réactions d’'impactréteque, la couche de plasma s’étend donc
plus loin que la couche d’ionisation. Apres ceiteite d’attachement, les ions négatifs sont
attirés vers I'électrode de masse. La figure (b&met de visualiser les différents processus

intervenant dans une décharge négative.

= Décharge électrique couronne a polarité positive

Eléciron

Fil Cylindre

Ion négatif Lon positif

Zone unipolaire

Zone plasma
Couronne

Figure 1.9 : Processus d’'une décharge couronne positive.
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La figure (1.9) illustre le processus de génératélectrons dans le cas d'une décharge
couronne positive, a courant continu. Pour une @®oenfil positive-cylindre dans l'espace
inter électrodes les électrons et ions positifat saccélérés vers le fil. Dans la région
d'ionisation, tres prées du fil, ou le champ élegte réduit (E/N, ou N est la densité
moléculaire) est plus grand que 120 Td[12] (1 T&% V.m?), les collisions non-élastique
entre les électrons et les molécules neutres dipgatuisent des paires électron-ion positif
[12], par exemple dans l'air sec;"ON," sont les plus dominants. Les nouveaux électrons
libérés sont a leur tour accélérés par le chamgtriglae et produisent plus d'ionisations
(avalanche électronique). La décharge électrigugorme positive est entretenue par les
électrons secondaires qui sont produits par laglmtisation du gaz dans la région du
plasma. La région d'ionisation est uniforme le lahgfil. Les streamers ne se forment pas
dans le cas de la décharge couronne considéréasa da coefficient d'ionisation qui est
faible.la région couronne du plasma est définie memétant la région ou les réactions
d'impact électronique sont significatives. Dansdkcharge couronne positive, la région
couronne du plasma coincide avec la région d'itoisae qui n'est pas le cas d'une décharge
couronne négative. Evans et Inclulet [10] ont médarargeur de la région visible et ils ont
constaté qu'elle est, dans le cas d'une déchamgerom®e négative, plus épaisse que celle d'une
décharge couronne positive. Les électrons librasvgr aussi s'attacher aux molécules
électronégatives du gaz (par exemple)@our former des ions négatifs ou se recombiner
avec les ions positifs, la recombinaison est dthdki négligeable, parce que les coefficients
de recombinaison sont petits[12] et la densitéldege est relativement basse prés du fil de
haute tension, l'ionisation prédomine l'attachenatmte nouveaux électrons sont produits. A
la frontiere de la région du plasma, le taux d3ation est égal au taux d'attachement, les
nouveaux électrons produits s'attachent aux maéqubur former des ions négatifs, au-dela
de la région du plasma, le champ électrique esltffisant pour produire des électrons, les
ions unipolaires de méme signe de charge que t&five vers la cathode et les ions négatifs
se déplacent vers I'anode. Les ions n'ont pas ab&eergie pour provoquer l'ionisation.
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d) Applications utilisant la décharge couronne
= Les précipitateurs électrostatiques

Les premiéres applications du plasma froid ontléseprécipitateurs électrostatiques, qui
utilisent des décharges couronnes appliquées itentient des effluents gazeux contenant des
poussiéeres. Nous pouvons les trouver a la sorSegde des centrales thermoélectriques, des
cimenteries, etc. lls sont utilisés également pauaéliorer la qualité de l'air intérieur d’'un
local (ioniseur d’air : OR'IONS, DAVIDSON).

Des études ont montré que la présence d’'un gramibrmeod’ions négatifs entraine une faible

pollution. Un ioniseur d’air piege en fait la migoollution (particule).

Figure 1.10: Principe de fonctionnement d'un ioniseur.

L’ioniseur émet des électrons, ces électrons ventr\s’attacher aux gros ions positifs (“ la
pollution“) pour former des particules neutres. Qesticules vont acquérir des charges
négatives en quantités suffisantes pour devenigoesions négatifs. Ces gros ions négatifs
vont ensuite se repousser mutuellement et le sedfo@ possible ou ils peuvent aller
(attraction électrique) est la surface conductfa@nc de décharge) que représentent les sols

et les murs : ils ne seront donc plus en suspemsios |'air.
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. Destruction des polluants par décharges couronne

Depuis une bonne dizaine d'années, les miliewnsitpies d'abord, les industriels ensuite,

s'intéressent a la possibilité d'utiliser les plasrfroids pour détruire les polluants et non plus
les piéger. L'idée de base est d'exploiter la mdrtchimique des radicaux et espéces
engendrés au sein du plasma pour transformer ldgécoies polluantes en molécules

inoffensives, la réaction se déroulant dans l'aitaapression ordinaire et sans pertes
thermiques. Les résidus obtenus peuvent en outrgétfois valorisables. Les polluants visés
dans les développements actuels sont essentielideserxydes de soufre et d'azote, les COV

et les molécules malodorantes.

En prenant un volume actif correspondant a un veldie plasma, un facteur volumique est
définissable : le quotient d'un volume de plasmayavolume de gaz dans le réacteur. Ce
facteur est toujours plus petit que l'unité, alge des conversions de polluant comprises
entre 80 et 100 % sont aisément observées celdisigne le traitement du polluant peut
s’effectuer hors de la zone ionisée. Sachant quedsence du plasma est nécessaire, cela
montre que la chimie est initiée par des espeamdufies dans le plasma, dont certaines sont
actives hors de la zone ionisée. Ces constatatlasgent 'intérét des décharges électriques
qui permettent de traiter un volume important alque les apports d’énergie restent tres
localisés. Les processus d'excitation et de détaiam par collisions électroniques tres
rapides sont suivis de réactions initiées par décaux libres. Certains radicaux vont diffuser
ou se mélanger par convection avec les autres &spRcgaz a traiter avec une échelle de
temps de I'ordre de la milliseconde.

Le traitement des effluents par plasma froid ef détré dans son age industriel. C'est ainsi
gue la société Paganetti, a Moosch en Alsace, elal@yé avec le soutien du réseau Novélect
son procédé "Electronflux”, essentiellement destiméraitement des nuisances olfactives. Ce
procédé s'applique en milieu fermé, c'est a diie &d'extérieur du local, en canalisant
l'effluent a traiter, soit a l'intérieur, en waint le local comme chambre de réaction, ce qui
permet d'améliorer la qualité de I'air intérietida méme coup les conditions de travail. La
premiére réalisation a eu lieu au Havre, a ldastade relevage des eaux usées et pluviales
"Augustin Normand" ou I'équipement mis en placgo@) traite un débit d'air malodorant de
7 500 ni/h. Dans la méme ville, Paganetti a installé urteeatentrale sur un bassin a orage
d'une contenance de 50 000 ofi le débit traité atteint 12 500°%m. Plus récemment, le SAN

d'Evry a pris la méme décision pour éviter les anies olfactives émanant de son unité de
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traitement des produits de curage qui sépare ledesoselon leur nature (sable, débris

végétaux, encombrants) de la phase liquide chargéeatieres organiques. L'équipement a
plasma froid traite 8 500 3 extraits du local de 1200%wSa puissance électrique totale est
de 45 kW, dont 200W seulement pour les génératluasma. D'apres la société Paganetti,
elle consomme en moyenne 11 kW par heure et saenaimce colte 10 k€ par an, y compris

les consommables.

Cependant les applications des décharges pourifgemement sont encore un domaine de
recherche trés ouvert et ce, pour trois grandesmai:
v' la complexité des phénomeénes impliqués qui comeffets chimiques, physiques et
électriques,
v'  les aspects législatifs sur la pollution qui natsmas encore suffisamment coercitifs
pour inciter les industriels a investir dans devadies technologies,

v le colt énergétique associé au procédé.

De plus, des travaux récents ont montré que ldmigees de plasmas froids, associées a la
catalyse, pouvaient étre performantes et conduleeraduction des codts énergétiques. Par
exemple, dans les traitements « Dés NOx » qui sterdia transformer les oxydes d’azote en
azote et oxygene, les deux premieres fonctionsathlyseur standard (figure (1.11)) peuvent
étre remplacées par le plasma. Il est ainsi passdibkteindre un taux de conversion de NO en
N, pouvant dépasser 60 %. La Perspective d'accridirtvité catalytique par un plasma a
température ambiante est dont particulierementeag@nte, car cela permet au catalyseur de

fonctionner des le démarrage du moteur.

WO, NOHC  CHOHING N 4HD+ 0,

\_J A\
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support de catalyseur j
P

rF F & F 5 FE

Figure I.11: Les trois fonctions d’'un catalyseur des NOx staddar
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1.4.3.2 Techniques de production d'ozone par déchge électrique

> Décharge silencieuse

» Décharge surfacique

» Décharge couronne pulsée

» Décharge « DC streamer corofa

» Décharge superposée, etc

1.4.3.2.1 La décharge silencieuse

» Les décharges silencieuses (décharge a barridectdigue (DBD)) sont largement
utilisées dans l'industrie pour la génération dezdne, la dépollution, le traitement
des surfaces, le traitement des effluents gazauwymation d'excimere...etc.

» La caractéristique la plus importante des DBD astédalisation des conditions de
plasma hors équilibre thermique a haute pressioasgpn atmosphérique). Les
configurations des électrodes planaires et cylingts d'une DBD sont représentées
dans la figure (1.12).

» L'espace de décharge s'étend de moins de 0.1 mhasigyss centimetres, selon
I'application (d = 1mm) pour la génération de I'ned9]. Les matériaux préférés de
diélectrique sont le verre ou le verre de silica eause de la présence de cette barriere
ces décharges exigent des tensions alternatives.
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Figure 1.12 : Configurations des électrodes de DBD.

Dans la plupart des applications le diélectriqumeite la densité de courant moyenne dans
I'espace de décharge [2], mais aux trés hautesenégs cette limitation de courant devient
moins efficace, pour cette raison qu'on utilise fiégjuences dans la gamme de 1KHz a
10MHz (pour la génération de I'ozone : 0,5 KHz KHz). Quand le champ électrique est
assez intense pour atteindre le claguage, on abskans la plupart des gaz un grand nombre
de micro déchargd8], chaque micro décharge a un canal de plasma prestodrique, de
rayon d’environ 100m, qui s’écarte dans une grande surface de déckarga surface du
diélectrique. En reéalité, des avalanches croissadt@ectrons produisent rapidement une
charge d'espace si élevée d'ou la formation desrssrs auto-propageant [2]. La charge
d'espace induit l'augmentation d'intensité de chanp téte du streamer, qui se déplace
beaucoup plus rapidement que la vitesse de déeselgctrons, et se réfléchit a I'anode et se
déplace a nouveau vers la cathode ou, dans unofrate 1ns, une couche extrémement
mince de chute cathodique est formée. A ce moneeodurant traverse le canal conducteur.
Finalement, 'accumulation des charges a la sudaadiélectrique réduit le champ électrique
local a tel point que l'ionisation s'arréte danslques nanosecondes et la micro décharge est
obstrué. Le rendement d’une décharge silencieuselpaénération de I'ozone est faible, il
est de 18 % pour I'oxygene et 7.5 % pour l'air camédp au rendement théorique maximum :

1200 g/kWh [9]. La raison principale du faible rentent est le petit volume de décharge.



Chapitre | Etude dedénération de I'ozone par une décharge électrique

1.4.3.2.2 La décharge surfacique

La décharge surfacique (DS) est un genre spécitd décharge silencieuse, il est observé
dans un dispositif composé d’'un arrangement (pamgie) d’'une petite électrode (fil, barre)
ou plus sur un c6té d'une couche diélectrique et élactrode plate sur l'autre coté (figure
(1.13.a)). Cet arrangement est employé dans legrgtrurs d'ozone commerciaux. Le
développement d'une DS est déterminé par la disioio non homogéne de l'intensité du
champ initiale dont la valeur maximum est a la digie jonction triple, ou la surface de
I'électrode, le diélectrique et lI'espace de gaz swt en contact. Les expériences [1] et la
simulation [2] montrent que la DS se propage papet sur le diélectrique durant
'augmentation de la tension (figure (1.13.b)). Bant chaque étape l'accumulation des
porteurs de charge sur le diélectrigue mene a dactidon de lintensité du champ et a

I'affaiblissement de la décharge.

Electrodes

Diélectrique

N
g
-~ Micro-

L décharees
_"_.’jr/ /6'/' __. .:' "

Electrodes

Figure 1.13: Configuration de la décharge surfacique.

Apres élévation de la tension |'étape suivante éeharge se produit. Le processus de
diffusion de I'ozone de la région de la déchargéasigue vers l'espace libre garantit le bon
rendement [2]. L'épaisseur de I'électrode de dégehata essentiellement aucun effet sur la
longueur du streamer et la production d'ozone.

Pour l'oxygene le maximum de la concentration diezet le rendement sont comparables a
ceux des générateurs d'ozone DV (décharge volumitpredis que dans l'air la production
d'ozone et son rendement sont faibles. A hautesitdesnd'énergies une destruction presque
compléte de l'ozone est obtenue. Les raisons d@eroportement peuvent étre trouvées dans
les mécanismes de DS, qui sont différents de celd\d
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» Premiérement, l'influence des électrons secondaitassurface du diélectrique sur le
processus de claquage differe entre la DS et DV.
» Deuxiemement, dans la décharge DV, le streamer @moena partir de I'anode vers la
cathode pour les deux polarités de tension apmigdépendant, dans la décharge DS,
il commence toujours a partir de la surface dedt#®bde a cause du champ intense
local, indépendamment de la polarité appliquée.
En principe, la faible tension appliquée et les limgies conditions de refroidissement,
favorisent I'utilisation des générateurs de I'ozpae décharge surfacique pour obtenir une

grande concentration d’ozone.

1.4.3.2.3 La décharge couronne

= Décharge couronne streamer

Le systeme de la décharge couronne streamer antocwatinu a été étudié comme une
méthode alternative a la décharge silencieuse fmugénération de I'ozone puisqu’elle

n’exige pas une barriere diélectrique entre lestildes métalliques [2]. Par cette méthode on
peut obtenir un bon rendement et une grande caatem d'’ozone dans un espace inter-
électrodes large comparé a celui d'un ozoniseudéharge silencieuse. Cette propriété a
guelques avantages pour la production et la mantnd’'un ozoniseur, de méme une haute
tension appliqguée comparée a celle d’'une déchaleyeci®use est nécessaire. Il est difficile

d’obtenir une décharge stable qui peut facilementdévelopper a un arc ou spark. La
génération d’ozone dépend de la tension appliqué@ns le cas d’'une tension positive la
décharge apparait dans l'espace inter-électrodésrement. Dans le cas d'une tension
négative la décharge n'apparait que pres de laonmédiélectrode active. Notons que la

polarité positive représentée par le grand volumeéétharge est effective pour la génération
de l'ozone que la polarité négative. Le rendemamt dispositif composé d’'un arrangement

de fils pour la méme tension appliquée et de méstartte inter-électrode est plus grand que
celui d’'un arrangement de barres a cause du gramdfért de charges. La haute densité

d’énergie provogue l'augmentation de la tempéraquigéduit le rendement.
= Décharge couronne pulsée :

La haute tension pulsée est habituellement emplpgée obtenir un rendement élevé de
génération de l'ozone dans un espace large. Lagnae pulsée peut fournir une énergie

limitée a la décharge, tandis que l'alimentationrant continu (CC) a une grande possibilité
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de fournir une puissance excessive conduisantpéolduction d'étincelle (spark). Cependant
la concentration d'ozone est inférieure a celléadd#écharge silencieuse a la méme puissance
d'entrée. Presque toute la puissance d'entréebestb&e par le générateur de puissance

d'impulsion. Quelque pour cent restant est seuleesraployée pour la production d'ozone.
= Décharge superposée

Pour améliorer le rendement de la génération deaame superposition de différents types de
décharges est appliquée au méme espace de régatioméme volume) [2][9]. Il a été
proposé un grand nombre de méthodes de superpos$tan exemple :

La superposition de la décharge surfacique ealgsns ultraviolets

« La superposition de la décharge surfacique etdhat@e a barriere diélectrique
» La superposition de la décharge surfacique etdaat§e couronne pulsée.

La figure (1.14) montre un exemple de superpositierla décharge couronne positive pulsée
et la décharge surfaciqgue. Une haute tension pudséene tension CA de 60 Hz sont
simultanément appliquées au méme volume de réaafiond'améliorer le rendement de la
génération de I'ozone dans un espace large derdéclttou 'augmentation du volume de
décharge. Par conséquent le type d'ozoniseur sageegst caractérisé par une concentration

plus élevée et un grand rendement de génératianrdio

Tungsten Wire

®
AC

RuO

Figure 1.14: Décharge superposée
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L'efficacité de la production d'ozone par déchadigetrique dépend, surtout, de l'intensité des
micros décharges (qui est influencée par un certambre de facteurs tels que la largeur

d'espace, la pression du gaz, propriétés des adestr’ métal et diélectrique ", d'énergie
d'alimentation, et de la présence de I'humidité)e Wyrande portion d’énergie électrique
utilisée dans une décharge couronne (approxima&ner@5%) est dissipée principalement
sous forme de chaleur, avec une faible portion douwme de lumiére. Les générateurs
produisent I'ozone a des concentrations de 1-5%alds d'air et jusqu'a 14% du poids
d'oxygene de grande pureté. Si l'air compressémeployé comme gaz d'alimentation, il doit

étre bien séché et exempt des traces de pétrotegraisses (oxydés par I'ozone).[2]

[.5 Les méthodes de mesure de la concentration daze

Les méthodes analytiques pour mesurer la concemtredtozone dans sa phase gazeuse [2]

ont été spécifié par I’Association Internationdi®zone (IOA), parmi elles on trouve :

» La meéthode iodométrique.
» La méthode chimiluminescence.
» Le titrage de la phase gazeuse « GPT ».

» La meéthode d’absorption des rayons UV.

Les différentes unités sont : mg/l, ginppm, vol%, ...etc. qui peuvent étre utilisé suivant
I'état de I'ozone (liquide, gaz). L'unité ppm (parpar million) est utilisée pour exprimer la

concentration d’'ozone a I'état gazeux, elle esndédar le taux de volume qui est le volume
d’ozone divisé par le volume total du gaz inclua#one.

Le tableau suivant indigue la gamme de mesure dguehméthode et l'incertitude obtenue :

Méthode Gamme de mesure (mg/L) Exactitude espéré&)
Absorption d'UV 0.5-50.000 2
La méthode iodométrique 0.5-100 1-35
Chimiluminescence 0.005-1 7
Méthode GPT 0.005-30 8

Tableau 1.2 :comparaison entre les différentes méthodes analys de mesure de la

concentration de I'Ozone a I'état gazeux.
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[.5.1 La chimiluminescence

La chimiluminescence est une méthode spécifegu®zone et convient a la mesure dans
I'air ambiant. Ce procédé a été adopté en 1p86 I'EPA (Environmental Protection

Agency) en tant que méthode de référence péterminer I'ozone dans I'atmosphére
ambiante [1]. Cette méthode est employée pour daétermination des basses
concentrations d'ozone dans la phase gazeusdPdéhi les méthodes les plus utiles on
cite la chimiluminescence d'éthylene. L'ozonegitéavec ['éthylene pour émettre la lumiéere
guand on mélange lair et [I'éthyléene dansisttument d'analyse. Cette lumiere est
mesurée par un photomultiplicateur. Si les détbas et d'éthylene sont constants, et la
proportion d'air et d'éthyléne connus, le signéultant peut étre lié a la concentration

d’'ozone. Des analyseurs sont calibrés aveeconcentration connue d’ozone
1.5.2 Titrage de la phase gazeuse GPT

Deux méthodes de titrage ont été étudiées comméthodes de calibrage pour les
analyseurs d'ozone, ces deux méthodes sont bsiséde titrage avec de |'oxyde nitrique
[1], elles ont été comparées a l'absorption Ua el'iodométrie, comme méthodes de
calibrage pour les analyseurs de chimiluminesee d'éthylene. En raison de ces
comparaisons, l'absorption UV a été indiquéanme méthode de calibrage pour les
analyseurs d'ozone. Par conséquent, les mé&hGdR ne sont pas recommandées pour

'usage aux équipements d'ozonation.
1.5.3 Mesure par absorption des rayons ultraviolets

La source de lumiere UV est une lampe a vapeumeecure (Hg) basse pression. L'élément
principal du photometre est le réseau de diffoectiiont son réle est de décomposer la
lumiére incidente selon ses composantes specti@tesitilise un systtme mono-faisceau
dans la bande 254 nm (pour l'ozdpgx = 253,7nm). Par le biais d'une valve ait f
passer alternativement le mélange gazeux pawola de référence et la voie de mesure.
Dans la voie de référence, l'ozone est totalgndécomposé par un catalyseur. On peut
ainsi s'affranchir des interférences dues awsgieres, au vieillissement de la source ou a
un gaz parasite absorbant dans la méme plage Waviongueur du trajet optique permet

d'atteindre une sensibilité de I'ordre de 1 ppm.
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[.5.3.1 calcul de la transmittance

La transmittance est définie comme le rapporg)(ldu | est l'intensité de la lumiére passé
par la cellule d’échantillon d’§) et b est lintensité de la lumiére passé parcddiule

qui contient la référence. On suppose que tesi®ats du systeme, excepter le contenu de
la cellule d'absorption, sont identiques pendanmesure de | e.ILes quantités définies ci-

dessus sont reliées par la loi d'absorption de-Bambert [2], la transmittance :

i B E(—o‘ni)

Ir - (-4)

o : La section efficace d’absorption d’ozone & 258r6=1.1410" cnt.
| : Longueur du chemin optique en cm.

n : La densité d’ozone (ci

|.6 Stabilisation et stockage de I'ozone

La majeure partie de I'ozone consommé en pratigu@reduite et directement utilisée dans
les applications sur site, sans stockage ou transpgermeédiaire. Le taux de décomposition
thermique spontanée de l'ozone dépend principatemenla température selon les lois
générales de la cinétique des réactions. En dimtdaaempérature, le taux de décomposition
est fortement réduit.

Par exemple, le demi de vie de I'ozone est de &jalR93°K, de 8 jours a 248°K et de 3 mois
a 223°K [6]. Le taux de décomposition homogéne @z g'ozone pur a la pression
atmosphérique & une température de 195 °K est meid§°% par jour. Avec l'augmentation
de la température au-dessus de la température @tebia taux de décomposition augmente
colossalement jusqu'a ce qu'il se transforme enlosign thermique. L'ozone pur ou
concentré dans l'état liquide ou gazeux, a tendanexploser du fait de son instabilite,
indépendamment du taux de décomposition thermideete] spontanée, qui dépend
essentiellement de la température et de la présaseatalyseurs. La condition importante
de sécurité pour la manipulation de I'ozone purfoste concentration, dans I'état liquide ou
gazeux, est l'absence totale de trace de catatygesponsable a la décomposition, ou
généralement réagissant avec I'ozone. Cette conditiplique des précautions a prendre en

site:
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» L'oxygéne utilisé comme matiére premiére pour laéggtion d'ozone doit étre libéré
de divers contaminants, principalement organiquesnt d'étre utilisé dans le
générateur d'ozone.

» Prendre le soin spécial en nettoyant la surfa@netdes récipients de l'appareil et de
la tuyauterie en contact avec I'ozone. Dans ledealappareil de verre ceci peut étre
réalisé en manipulant les surfaces internes avesollation d'acide sulfurique de
dichromate de potassium suivie par le rincage dedeau distillée et ensuite avec un
jet d'oxygene pur et sec.

» Les matériaux résistants qui ne réagissent pasadtaucun effet catalytique sur
l'ozone, devraient étre choisis en tant que matéristructuraux pour les pieces
d'équipements. Pour les hautes concentrations rifoseulement le verre, l'acier
inoxydable, et les polyméres fluorés peuvent éttiisés pour l'usage comme
matériaux de fabrication.

Compte tenue de sa réactivité et sa tendance étBggplosion, I'ozone gazeux pur et les
mélanges gazeux a des taux €levés d'ozone ne pgasétre stockés dans les bouteilles de
gaz utilisées normalement pour le stockage degsagtz. Néanmoins Grosse et Streng [11]
ont déclaré que les mélanges de l'oxygene et denkocontenant moins de 16 % d'ozone
pourraient étre stockés sans risque dans des besitstandard de gaz a la pression

atmosphérique et a basses températures.

|.7 Conclusion

Ce premier chapitre, nous a permis de faire latgir la production de I'ozone par décharge
électrigue, ou nous avons présenté brievement :

» Les propriétés physico-chimiques de I'ozone,

» Les méthodes de mesure de la concentration d’ozone,

» Les méthodes de production d’ozone par déchargériélge

> les différents régimes de la décharge couronne.
Cette étude bibliographigue nous a permis aussi cdmprendre le processus de
développement de la décharge couronne notammedédharge couronne positive (Fil-
cylindre) comme la subdivision de I'espace intexe@lode en deux zones, la premiere dite
zone plasma ou les réactions chimiques sont activés seconde zone dite unipolaire, cette
compréhension nous a aider a mettre au point l&hsation mathématique de cette décharge

dans le chapitre II.
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Chapitre I1. :

Modélisation mathématique




Chapitre I Modélisatiorathématique

CHINRINE

La premiére partie de ce chapitre décrit les tmismiers moments de I'équation de
Boltzmann ainsi que le modéle fluide & deux momatilisé dans notre cas pour modéliser la
décharge couronne positive. La deuxieme partimsxpe modéle analytique développé a
partir de le découplage des equations de condimtit’équation de Poisson du modéele fluide
pour le cas d’'une décharge électrique couronndip@sie géométrie fil-cylindre. Le modele
analytique permete calcul de la distribution du champ électrique det la densité
électronique qui sera utilisé ultérieurement pogtedminer la distribution spatial de I'ozone.
La derniére section de ce chapitre est consadedescription du modeéle cinétique chimique
inspiré des travaux de Chen| fainsi que le logiciel COMSOL utilisé pour la réstion des

douze équations de continuité des particules reutre
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I1.1. Introduction

La modélisation mathématique de la décharge coerash caractérisée par la diversité des
phénomenes mis en jeu et de leur fort couplage,epample, celui entre la variation du
champ électrique et celle des densités de parsicthargées, ce qui la rend relativement
complexe. Dans ce travail le degré d’ionisatio'@e a la pression atmosphérique est faible
[1][3], ce qui permet I'utilisation de I'équationtégro-différentielle de Boltzmann qui admet
une description compléte de la densité, et deration de distribution dans 'espace et en
vitesse de chaque espece au cours de toutes lesonsl ou réactions chimiques. Cette
équation suppose que les collisions sont ponetiat instantanées. Cette approximation
permet de décrire le transport des électrons et lgallisions avec les neutres. Etant donné le
nombre important de réactions et collisions a aw@rsrce niveau de modélisation est tres
difficile a résoudre ainsi le grand nombre d'équadiet de degrés de liberté (3 d'espace, 3 de
vitesse, plus le temps) classe les problemes dehyaique des plasmas parmi les plus
difficiles a résoudre numériquement d’ou la nét¢ésgdiutiliser un modele électrique auto-
cohérent notamment le modéle fluide qui s’avedispensable pour le calcul du champ

électrique et de la densité des différentes espatargés et neutres.

Dans notre cas on s'intéresse a la résolution deati&ns de continuités (du modele fluide)
des particules genérées par la décharge électmuenne positive en simplifiant le modele.
En particulier, on focalise notre étude sur la géten de I'ozone par la décharge électrique
couronne positive. De nombreuses expériences [1HJ1L3][16]ont été développées pour
analyser la génération de I'ozone par différemmsfigurations de décharge couronne. En
paralleles des études par modélisation ont été snemér comprendre les phénoménes qui se
produisent pendant la génération d’ozone [1][2]#B][9]. Dans la plupart des travaux de
modélisation la connaissance précise de la deékdttronique n’a pas été définie par une
expression analytique, on cite par exemple :

a) Les travaux de hadj-ziane et al: ont pour objet simulation numérique de la
production d’ozone par un ozoniseur fil-cylindrenanter par 'oxygene pure; la
densité électronique est prise comme une donmégtarte(N=5.10"cm’) [12].

b) Les travaux de Mikoviny et al [13]: traitent la pkection d’ozone par décharge
couronne négative fil-cylindre dans le dioxyde debone pur et dans le mélange de
dioxyde de carbone avec I'oxygéne. la densité kaitjue est aussi prise comme une

donnée constante{6.10cm’)
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c) Les travaux de chen: portent sur la modélisatienla production d’'ozone par
décharge couronne positive et négative. Pour aalcla distribution spatiale de
'ozone la densité électronique a été obtenu arpaet la résolution numérique des
équations des continuités des électrons et desposisifs couplées a I'équation de
Poisson. Mais la condition aux limites de I'équatie continuité électronique a été
estimé et imposé comme un paramétre d’entré [4][B]. On note aussi que la
reproduction des résultats de Chen n’est pas facilela complexité du modele et

temps de calcul, d’ou la nécessité de développenaotele analytique simple.

Le développement de modéle analytique dans lesiutrade Yanallah et al[6][7][8][9] a
permis le calcul de la densité électronique par w@x@ression analytique facile a
programmer ; ce travail considérer comme une prendans ce domaine permet de réduire
considérablement la complexité de la modélisatiamérique de la décharge couronne. Dans
notre travail, nous avons utilisé le model fluida deux moment (en se basant sur
I'approximation du “Champ local”) [10] stationnais¢ unidimensionnel pour le calcul du
champ électrique et de la densité électroniquet dmus avons simplifier I'expression
analytique développé par Yanallah et al [8] enigatiit le coefficientd’ionisation effectif a
partir de I'expression donné par Sunshuk et al.Brifln pour I'étude de la distribution des
différentes espéces neutres émanant de l'airleemodel cinétique chimique est pris des

travaux de Chen et al[1] .

1.2 Modeéle électrigue auto cohérent :

La résolution numérique de I'équation de Boltzmash délicate, son couplage a I'’équation
de poisson augmente la complexité du probléme. E®idernier est nécessaire car il décrit
le couplage entre phénomeénes de transport deswastichargées et le champ électrique et
forme un modéle qu’on nomme modeéle électrique auto-cohérem¢ la décharge qui est
structuré selon une hiérarchie de modeles physiquerespondant a différents degrés
d’approximation des phénomenes et qui sont : ledéaleofluide, le modele hybride et le

modeéle microscopique.
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11.2.1 Modéle microscopique :

Par le calcul des fonctions de distribution desssesf(ryv,t) ; c'est-a-dire résoudre

simultanément les équations de Boltzmann des élecit des ions et I'équation de poisson
I'approche microscopique, permet de décrire ledSnpmeénes de transport électronique et
ionique de fagcon beaucoup plus détaillée que dansmodele fluide. L'équation de
Boltzmann spatio-temporelle est résolue de facfiicaee et rapide par des méthodes
particulaires dans lesquelles on considere un nefiifirde particules (quelques milliers) que
'on suppose représentatif de I'ensemble des élestret des ions. Tout en résolvant
I'équation de poisson a intervalles de temps réggilion suit les trajectoires individuelles de
chacune de ces particules dans l'espace des ph&iast donné que I'approche
microscopique est difficile a mettre en ceuvre ésorades temps de calcul tres élevés quelle
implique Dans le cas des décharges électriguesutagaz a haute pression (de I'ordre de la
pression atmosphérique) son utilisation est mgussifiée ce qui nous conduit a une
méthode plus macroscopique des phénomenes damsliéatps propriétés des particules
chargées ne sont pas représentées par des fondgéatistribution des vitesses, mais par des
grandeurs macroscopiques qui sont des momentsl’dapace des vitesses, de ces fonctions
de distribution (densités, vitesses moyennes, @anaergyenne ...) [3].

I1.2.2 Modele hybride :

Ce type de modele est qualifié d’hybride puisq@gt de type microscopique pour les

électrons rapides et de type fluide pour les aéestifroids du plasma donc il représente les
propriétés de transport des électrons rapides hode facon fluide mais microscopique,

tout en gardant une représentation fluide du cdepla distribution [3].

11.2.3 Modele fluide :

Dans cette approche [1][3], les phénomenes de poansles particules chargées sont
représentés de fagcon moins détaillée par rappdat détermination de leur fonction de
distribution des vitesses. Comme dans le cas duidef leurs propriétés sont décrites
uniquement, par des grandeurs moyennes tellesagdensité, la vitesse moyenne dirigée,
I’énergie moyenne etc. Ces grandeurs sont des ptiesrmacroscopiques définis en chaque

point qui sont reliés par des équations dites riesnents de I'équation de Boltzmann". On
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obtient ces moments en intégrant I'équation deZBwinn dans I'espace des vitesses apres
multiplication par une fonctiog(v).

5f(rvt))

j(—+vD f+_D fxW)dv=( Xy 1

Avec :

v.O, f : Exprime l'influence des phénoménes de diffusion.

0, f : Exprime I'action des forces appliquées.

\

F
m

— : Action imposée aux particules par les forcegmds (champ électrique ou magnétique
m

s'il existe).

2w,

o - Variation temporelle de la fonction de disttiba due aux collisions

Les phénomeénes de transport sont représentékespiiois premiers moments de I'équation
de Boltzmann dans I'espace des vitesses ; lesiégaate :

e continuité, pour les densités ;
* de transfert de quantité de mouvement pour less&s moyennes ;

« d'énergie pour I'énergie moyenne des électrons.

11.2.3.1 Equation de continuité (pour les densitéds

L’équationde continuité qui représente la conservation dehéage est obtenue a partir du

premier moment de I'équation de Boltzmann en pgg@ant=1 dans I'équation II.1 [10]:

d d —
E(Ne,p)-'-a_r(Ne pvep): Se[ 1.2
Tel que :

Ne, p: La densité de particules chargées (électrons, positifs ou négatifs).
Sep: le terme source de I'équation de continuité reihd compte descréations (exemple :

ionisations,) et des pertes (attachement ou regaarduin) des particules chargées.
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11.2.3.2 L’éguation de transfert de quantité de mavement

L’équation de transfert de quar;tité de mouvemshbbtenue a partir du second moment de
I'équation de Boltzmannx(v) = mv ) oumv  est la quantiéénadbuvement en intégrant sur

I'espace des vitesses :

2 omy + nnf V(Y- v ( i+ 5707 P RR] (- OE,

1.3

Tel que :

F : Forces extérieures qui s'appliquent au systérmesdaux champs électrique et

magnétique s'il existe. £ = B pour le champ élgakei Ou : e : charge d’'un électron

(1,6.10%%), E : Champ électrique)

P : le tenseur de pression cinétique. Il est défaxnme un flux de quantité de mouvement

mais dans un référentiel se déplacant a la vitesse

J‘(if)colldg_\.’ .. . . .
ot : La variation de la quantité de mouvement desiquées considérées sous

I'effet des collisions.

11.2.3.3 L’éguation d’'énergie :

L’équation d’énergie scalaire est obtenue a paltirtroisieme moment de I'équation de

(x(v) = % mv?)

Boltzmann On obtient :
0, 1 0 1 01 0 1
a(ngm\;)+a(r<§ my >) Véa—z m%/>—_|.(a )fcoll_2 nfv La
d d F - ) '
:a(nvz)+a—r(n(v2\a) ZE'WFI(E Ny ¥ d Vv
Avec
= = 1.5
F -eE
y:—:—
m m
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11.2.3.4 Modéle fluide & deux moments

Le modéle développé pour ce mémoire est bas@sésoblution des deux premiers moments
de I'équation de Boltzmann couplées a I'équation Eleisson ainsi I'équation de I'énergie
électronique est négligée grace a l'approximatiate du « champ local » (Local Field
Approximation : LFA) aussi nommé I'hypothése de I'équilibre local » qui consiste a
écrire que I'énergie gagnée par les électrons sous l'effetltamp électrique a un instant et
une position donnés est exactement compenséepaeites dues aux collisionsaux mémes
instants et positionDans ce cas, d'un c6té les fréquences de @wiBsi d’ionisation ; les
coefficients de diffusion ainsi que les mobilitiss espéces chargées peuvent étre tabulées en
fonction du champ électrique réduit (E/p champ gassion, ou E/N champ sur densité de
gaz).De l'autre c6té I'équation d'énergie se rédulégalité entre gain et perte de I'énergie
locale. L'aspect temporel de cette hypothése ssgpour I'équation d'énergie que le temps
caractéristique de variations des grandeurs mampagees, (supérieur & 2G), est grand vis

a vis du temps de relaxation de I'énergie éleajumnic’est-a-dire le temps entre collisions (de
I'ordre de 13%s).[10]

I1.3 Modélisation de la Décharge couronne positivé&il-cylindre) :

Le systeme a étudié est constitué d’'un long flirkérieur d'un cylindre coaxial (voir
la figure 1I-1), traversé par un écoulement d's@c a la pression atmosphérique. Le fil de
rayon intérieur rO0 est soumis a une tension pasitontinue V, alors que I'électrode
extérieure, de rayon R, est soumise a la terretehaion appliquée est assez grande pour
stabiliser la décharge couronne dans un état stettice [1]. L'état stationnaire de la décharge
couronne est gouverné par les équations de cotdjnobur chaque espéce, couplée avec

I'équation de Poisson :
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Entrée du cylindre
(air sec)

Fil(HT positif)

Figure 1.1 : Schéma de la décharge couronne positive

Dans ce qui suit, nous allons exposer un modgplsimui considére les électrons et les ions

positifs peuvent reproduire les caractéristiquéodee de la décharge couronne positive [8].

En tenant compte de la symétrie radiale du problgif@], I'état stationnaire de la décharge

couronne gouverné par les équations de continpi@y chaque espece, couplée avec

I'équation de Poisson est exprimé en coordonndiesidgues par :

1d
~=—= (N uE)=(@-n)Nu E
~ L (INE) = (@ -IN,

11
——d(rN E)=aN_u _E
oy (N, 4,E) Mo

11
——d(rN, &, E) =-nNu E
"~ (N, B) =N,

1d
-~ (rE) = i(zvp — N, —N,)

| =27erL (N ,E+ N E)

(11.6)

(I1.7)

(11.8)

(1.9)

(11.10)
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Vu que la résolution des équations de continubépt&es avec I'équation de poisson est trés
complexe, le découplage de ce systeme d’équatiest @ dire résoudre séparément
I'équation est trés utile. Le découplage de cesadgpns est détaillé par les travaux de
Yanallah et al [8][9].

11-3.1Calcul du champ électrigue

Le champ électrique est considéré comme le parameétplus important, vu qu’il est
responsable de la production des décharges élaeesri@gréation des particules chargées). La
connaissance des valeurs du champ électrique demgie point de I'espace inter-électrode
permet d’avoir des informations sur les phénoméanegsse manifestent dans les décharges
électriques.

Dans la région d'ionisation, le champ électrique dix espéces chargées (champ
géométrique) est négligeable devant le champrijaetappliqué [15]. Le champ électrique
total qui est la somme du champ géométrique etathamp électrique appliqué di a la

charge d’espace générée par la décharge s’écrit

H0=%ﬁ (11.11)

Ou K est le champ électrique au voisinage du fil deomay, par contre, dans la région de

dérive,

E (1) = vR (I1.12)

o |n(?)

Par contre dans la région de dérive unipolaireclasdé des charges positives est importante
et distord le champ électrique géométrique. Largh&lectrique total dans cette région est
obtenu a partir de I'équation (Il.9)En négligeaatdensité de charges des eléctrons et la

densité des neutres:

1d, _,_eN, (11.13)
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Car la densité des ions négatifs et celle dedréles ont un effet négligeable. Le champ
électriqgue dans la région d’ionisation équationl@). L'équation (1.13) peut-étre utiliser
dans tout I'espace inter-électrode puisqu’ellet@ @éduite pour la région unipolaire et
puisque le courant électrique dans la région deeléest transporté par les charges positives
est donnée par I'équation (11.10) devient :

| =27 rLN y,E=> N, =————
pHp 27erLy E (11.14)

p

En introduisant (1I-14) Dans (II-13) on obtient :

1d, - | (11.15)

re] =
rdr 2rEsL 1 E

Dont la solution est :

c - J(Eopz |
r 2TE L H, (11.16)

[1.3.2 Calcul de la densité électronique

La méthode analytigue développée par Yanallahl g7]§8]permet I'obtention d’une

expression analytique pour le calcul de la dengitéctronique. Dans ce travail nous avons
simplifié I'expression analytique de la densité célenigue donnée par Yanallah en
remplacant le coefficient d’'ionisation et le coeifint d’attachement par le coefficient effectif

qu’on a obtenu a partir du travail Sunshuk[11].

11.3.2.1 Méthode analytique

D’aprés la méthode analytique développé par Yamadaal [8], le calcul de la densité
électronique pour la décharge couronne positiveyfihdre dans I'oxygéne pur a été obtenue

par la résolution de I'équation (lI-6) suivante
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L’interpolation des deux coefficients d’'ionisatiehd’attachement etn donne les
expressions analytique suivantes :

a=Aexp-)

(11.17)

n=A+AE+ AE+ AE (1.18)

OnposeAu= Aa1; A= AxEolo; A= AxdEol0)?; Au = Aad(Eolo)°

En remplacant (11.17) et (11.18) dans (lI.6) puis iatégrant I'’équation obtenue selon I'axe

des coordonnées radiales on obtient :

)Eq Toy AL+« . 1, A, 1 1
N(1) = N (1) 2050 (Toyent e A (exp-B, 1, - expt B 1 - AL (-1 At -2 32 (-
M E r B, rr, 2. 1r°r,

(11.19)

11.3.2.2 Simplification de la méthode analytique

Dans ce qui suit, nous allons simplifier I'expresside la densité électronique (I1.19), en

remplacanti-n par un coefficient d’ionisation effectits:
Oleff—0l-M

L’équation (I1.8) devient :

_Ei (rNe:ueE) = aeffN eu eE
rdr (11.20)

Le coefficient d’ionisation effectives est réécrit a partir de I'expression analytique de

Sunshuk et al [11] comme suit :

a, = A +A,*E +A *E ? (1.21)

Avec:
A;=85.289 cnt; A,=-7.9918& V1 A;=1.8513& V2cm
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On remplace le coefficientis de I'équation (11.21) par son équivalent dans W&tpn 11.20
et on obtient :

-2 NAE)=(A+ A E+ A B) Nu, &

1.2R)
En intégre I'équation (11.22) selon I'axe des camdées radiales, on obtient :
0)Eq Tova+14 1 1
N,(1) = Ny (1) 2000 oyt (r 1) - AE - (1.23)
ME r rr,

Cette équation est plus simple par rapport a obfenue par Yanallah et al [8] (11.19)

11.3.2.3 Conditions aux limites :

La résolution de I'’équation (11.23) nécesdsaaléfinition des conditions aux limites.

Etant donné que dans le cas d'une décharge counoosidve, les électrons et les ions
négatives sont attirer vers le fil (soumis a unatéaension positive) et les ions positifs
migrent vers le cylindre (mis a la terre), doncnaeeau du fil la densité des ions positive est

nulle c’est-a-dire :

Np(10) =0 (11.24)

La densité électronique au niveau du fik (§) est déduite a partir des équations (11.10) et
(11.24)

_ |
M) = e L () E, (125)

11.3.2.4 Calcul de la distribution des espéeces nengts

Les particules neutres sont crées principalementigzacollisions des électrons accélérées
avec le champ électrique avec les moléculgstND,.. En se basant sur le modeéle fluide décrit
précédemment, les équations de continuités desyles neutres seront ;
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Vﬂ_i D,ﬂ _10 D,m =S (1.26)
0z 0z 'o0z rorl ' or !

Cette équation est écrite dans le logiciel COM&®& sous la forme suivante :

0.(-DUE,,) = R- uJE, (11.27)

Avec : D: coefficient de diffusion; & concentration d'une espece; R: équation de

réaction.

Calcul du champ électrique

Par I’équation de Poisson

!

Distribution radiale de la J

densité électronique (n)

COMSOL

4 )

Distribution spatiale des
especes neutres ou

excitées :0 ;0,05 ;N ;NN
O ;NG, ;N2O,NG;5 ;N2Os ;

\ N> O )
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Organigramme 1ll.1 : Résume les étapes de résolution de systeme d'éqsiafil.16 ;I1.24
et 11.27)

11.3.3 Modeéle cinétique chimique:

11.3.3.1 Hypotheses simplificatrices :

pY

Les décharges électriques se produisant dansdbainent lieu a une cinétique chimique
particulierement riche et complexe. Dans un modgkgivement exhaustif, Kossyi et al. [12]
décrivent jusqu'a 140 espeéces et plus de 450 oéactPour des raisons évidentes, I'utilisation
d'un tel modele n'est pas possible lors de sinmmatinumériques et l'identification d'un
systéme réduit de réactions prépondérantes estsaee La sélection des réactions réalisées
par J.Chen [1] est basée sur les criteres suivants

v Les réactions ayant un coefficient de réactipsupérieur a I@1cm*moleculé' S*
sont incluses ;

v Les réactions ayant un coefficient de réaction pilsle sont négligées sauf celles
contenant 'une des especes suivanteg O) Oz, O, N, et NO[1]

v Puisque la concentration de I'azote excité (Mt celle de 'oxygéne excité §Q sont
faibles [1] ; on assume gu’ils ont le méme coefiitide réaction que leur molécules
neutre respectivement Nt G.

v" Puisque « les especes ioniques » n'ont pas suffigarh d’énergie pour dissocier
I'oxygene (Q) ils ne sont pas pris en considération.

Les réactions incluses dans ce model sont résumiges le tableau Il. Ou est définis
douze(12) espéces neutres ( @;@;; O, :N:No; Ny ; NO NGOy ; NoO ;N,Os ;NOs) ;
deux espéces excitées { @ N, ) et vingt-quatre réactions dont cing réactipasimpact

électronique (1 a 5) et dix-neuf réactions ne(itte 6 a 24)
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N° | Réaction Coefficient de réaction Références
(cm’moléculé's?)

1 | e+Q=0+0+e k=2¢° [12][19][22]

2 | etN=N+N+e k=5.9¢" [7]

3 | e+tQ =0+Ost+e k=5€” [12] [15-22]

4 | e+Q =O,*+e ks=1e%exp (-389/TD?) [15][12]

5 | etN =Ny*+e ks=1€*exp (-336/TD) [12]

6 | O+Q +0, =05 +O, ke=6.0x10°%(T/300)*[0,]"” [12][1][7]

7 | O+0 +N, =05 +N; k;=5.6x 10°4(T/3007%F[N,] ) [1][5]

8 | 0+0; =0, +0, kg=8.0x 10™exp (-2060/T) I

9 | O+NO+N =NO, +N, ke=1.0x 10*(T/300)"[N] I

10 | O+NQ =NO+G, kig=5.6x 10™exp (180/T) Il

11 | O+NQ =0; +NO; ki;=1.7x 10™ Il

12 | O+NOs =NO; +NO; +0O; ki2=1.0x 10' Il

13 | N+Q, =NO+O kis=1.5x 10"exp (-3600/T) Il

14 | N+Q; =NO+Q, ki4=1.0x 10 Il

15 | N+NO=N +O kis=2.1x 10"'exp (100/T) I

16 | N+NQ, =N,O+O kie=5.8x% 10™exp (220/T) Il

17 | NO+Q =NO, +O, ki7=3.0x 10™exp (-1500/T) I

18 | NO+NQ =2NGO, kig=1.8x 10'exp (110/T) I

19 | NG, +O3 =NO; +O, kig=1.4% 10%exp (-2470/T) Il

20 | NO, +NO3 +N, =N,Os +N, koo=2.8% 10°%(T/300)-3.5 [N] Il

21 | NbOs +N, =NO, +NO; +N, k21=1.0%10%(T/300)>~exp(- Il
11000/T)[N]

22 | O*+0,=0;+0 kop=4.8x 10" Il

23 | N*+0, =N, +20 los=3.0x 10(T/300) I

24 | Np*+0, =N,O+O k4=6.0x 10™(T/300)> Il

*, TD=E/N

- [0 5]= 20%*[gaz]= 0.2*2.45E= 4.9€°
wx: [N 5= 80%*[gaz]= 0.8*2.458=1.96€°
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11.3.3.2 Génération des espéeces chimigue pendantdécharge :

Les premiéres especes qui sont générées penddétharge sont : 'oxygene atomique O,
l'azote atomique, I'oxygéne excité,Oet I'azote excité M et qui sont produites par les

réactions d’'impacts électroniques comme suit:

e +0,— O+ O +e k, =2¢” 1R
e +N, —» N+ N +e k,=5.9¢!! (R2)
e+0, > O, +e k, =1€® *exp 389/ TD (R4)
e +N, — N, +e ks =1€° *exp (- 336/TD (R5)

Pendant la décharges neuf autres espéces ngomitagenérer: N, ONO, NO, . NOs; NoOs,
Ensuite d’ autres espéeces neutres sont générg®&ONG, . NOs;N.0Os, N;O

les réactions qui régissent cette production s&sumeé dans le tableau suivant :

11.3.3.4 Bilan réactionnel des espéces

Le terme source de gains et de pertes de chagéeeseutre dans les équations 11-28
S’écrit :

1. Oxygéne atomigue (O)

So (gains)=+2*Ig*N & Oo+ks*N *O3+k13*N*O o+k s*N*NO+K 16¥N*NO »
+ky5*026*O,+ 2%k 53*N 2€*O5+Ko4*N 26*0O,

So(perte):-lg*O*O *O 2-k7*o*o >*N 2-kg*O*O 3-k9*O*N O*N 2-k10*O*NO z-kll*O*NO 3~
k12*O*N ,05

2. Dioxygéne (Q)

Soz(gai nS):+|§* N £O3+2*kg*O*O 3+k10*O*NO 2+k117*O*NO 3+k15*O*N 505+k14*N*O 3+k;7*
NO*O3+k1g*NO>*O5

Soz(perte):-lg*N e*O 2-k4*N e*O 2-k6*O*O 2*0 - k7*O*O 2*N o- klg*N*O - kzz*o 26*02-
(K2a+koa)*N 2 *O;
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3. Ozone (Q)

Sosz(gains)= +k*O*NO*O,+k7*O*0 2*N ,+ko2*O2e*0,

Sos(perte)= -k*N *O3-kg*O*O 3-k14*N*O 3-k1 7 NO*O 3-k1g*NO*O3
4. Azote (N):

Sn(gains)= +2*k*N N,

Sy (perte)=-k3*N 1*O2-k14*N 1*O3-Kk15*N 1*NO-k 16*N 1*N O,
5. Diazote (N)

Svz2(gains)=+ks*N*NO

Swz(perte)= -k*N*N 2-k5*Ng*N 2

6. Protoxyded'azoteNO

SNzo(gains)= +Ke*N*NO »+ko4*N ,e*0O,
Sneo(perte)=0

7. Oxyde d’azote (NO)

Svo(gains)= +kg*O*NO 2+k13*N*O 2+k14*N*O 3
SNo(perte): -|§*O*N O*N 2-k15*N*N O-k 17*NO*O 3-k18*NO*NO 3

8. Dioxide d'azote (NG)

S[\]oz(gainS):+l§*O*NO*N 2>+K11*O*NO 3+2*k 1 5*O*N 505+k1 7ANO*O 3+2*k 16¥NO*NO 3
+k21*N205*N 2

Svoz(perte)=-Kg*O*NO 2-k16*N*NO 2-k1g*NO2*O3-k2g*NO2*NO3*N,
9. Nitrate (NO3)
Svoz(gains)= +Kg*NO2*O3+ko1*N 205*N »

SNo3(perte)= -K]_*O*NO 3-k18*NO*NO 3-k20*N02*NO3*N 2



Chapitre I Modélisatiorathématique

10. Pentoxyded'azote NOs

Snzo5(gains)= +ko*NO2*NO3*N »
SNzos(pel’te)= -Kz*O*N 205-k21*N205*N 2

11. Dioxygéeneexcité(Qe)

Soz2dgains)=+k*N O
Soze (perte)=-k,*0,e*0,

12.Diazoteexcité(Ne)

Snzdgains)= +k*N*N
Snedperte)=-k3s*N *O,-k24*N .e*O;

La résolution des équations(ll.28)est faite patolgiciel COMSOLv3.5. Voici une breve

description de l'utilisation de ce logiciel.

11.3.3.5Le logiciel COMSOL :

Pour la résolution du modéle permettant la déteation de la distribution des différentes

especes nous avons utilisé le logiciel commergi@OMSOLV3.5 ». puisque :

» Un des principaux avantages de COMSOL Multiphysegisde coupler et de résoudre
des équations dans des domaines aussi varieésétpatrémagnétisme, la dynamique
des fluides, la mécanique des structures et laiehiwut ceci dans le méme modeéle et
simultanément. Ces processus sont décrits pamqiesiéns et des modeéles prédéfinis.

» Le logiciel COMSOL utilise des solveurs capaldestraiter des problemes de taille
trés importante avec des temps de résolution sou@duits

La résolution des équations par le logiciel COMS€3t basée sur la méthode des
éléments finis.

a) Présentation du logiciel

COMSOL Multiphysics est le nom du logiciel de mbslation et de simulation FEMLAB
(Finite Elements Modeling Laboratory).Il permet dedéliser tout processus physique décris

par des équations aux dérivées partielles EDPlpdieiel a été créé en 1986 a Stockholm en
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suéde. Aujourd’hui, il compte plusieurs bureauxgddifférents pays dont la France,
I'Allemagne, le Danemark, la Finlande, la NorvelgeRoyaume-Uni et les Etats-Unis.Il est
utilisé sous forme graphique ou par ligne de comteaNous pouvons choisir de décrire le
probléeme en 1D,2Dou en 3D

b) Etapes de la réalisation du modéele avec COMSOLv3Multiphysics

i. A partir du Navigateur de modele, nous commencanglgfinir les dimensions du
modele, ainsi que le mode d’application, pour notoelele nous avons utilisé le mode

Multiphysics/Convection et diffusion/ Analyse stathaire en 2D (Axial symétrie)

® Model Navigator

New Model Library | User Models | Open | Settings

Space dimension: iAxiaI symmetry (2D) E
Convection and
Diffusion

(_) Application Modes
4--{) COMSOL Multiphysics
B|2) Acoustics
4-) Convection and Diffusion
=% M Convection and Diffusion
- 4 Diffusion
i-|) Electromagnetics
i-|) Fluid Dynamics
i-|3) Heat Transfer
B|2) Structural Mechanics
i+-|2) Optimization and Sensitivity

)

m

\

Description:
Convection and diffusion with flux,

|2 Deformed Mesh convective flux, insulation, and
|2 Electro-Thermal Interaction concentration boundary conditions.
B-|) Fluid-Thermal Interaction
5-{C3) AC/DC Module Transient and steady-state analysis in 2D
5-{C3) Acoustics Module 5| [2ial symmetry.

Dependent variables:  [nO

Application mode name: :O

Element: :Lagrange - Quadratic E] [ Multiphysics ]

J

[ OK ][ Cancel ][ Help ]

Figure 11.2 : Définition du modéle a partir du navigateur deaeéle (exemple pour I'oxygene

atomique).

ii.  Ensuite Nous dessinons la géométrie de notre ndéafiteylindre, il s’agit d’'un
rectangle de largeur 1cm (rayon du cylindre), agleeur 16cm et a la position

0.005cm(rayon du fil) comme le montre la figure3)!
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Sortie du Gaz

T R(rayon du cyvlindre)

~

<
™~
/I\
L
Axe de T
svmetrie > & Cylindre
Interieur
A\ 74
Distance virtuelle pour la /I\
\/

condition au limite

rO(rayon
du Fil)

Entree du Gaz

Figure 11.3 : Description géométrique du model
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'vRedangk ! X

Size Rotation angle
width: | | & [0 | (degrees)
Height: |16
Position
Base: |Corner B Style: ‘Solid B
r: 0.0050 | Name: [R1 |
z: 0 ‘

OK ] [ Cancel ] [ Apply ] [ Help ]

R1
=

r=DT
Figure 1.4 : Schéma du réacteur de décharge couronne fil-cydirfdomaine de

résolution)

A partir du menu « physique », nous définissors parametres des différents

domaines, les conditions initiales et les condgianx limites.

Avant de commencer la résolution, il est impor@mpréciser le maillage. Il est ajusté
a partir du menu «Maillage» montré sur la figur&jll Pour notre cas nous avons
affiner le maillage au voisinage du fil qui repnédigela zone active (d’ionisation) pour

la décharge couronne positive.
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AR A

Figure 11.5 : Maillage du domaine de résolution du systeme d’'éqos

Notons qu’au début du calcul, il est préférabletidaer un maillage grossier puis le raffiné

graduellement parce que la finesse de ce derniectafétroitement le temps de calcul.
Chaque fois que le maillage est affiné et une nikeivésolution du systeme d’équations est
effectuée dont Les résultats sont comparés a cewaltul précédent. Si les résultats sont

identiques, alors il n'est plus nécessaire d’affii@vantage le maillage.
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11.3.3.6 Conditions aux limites:

Quatre conditions aux limites sont nécessaires pbague espece ; la premiére a I'entrée du
réacteur, la seconde a la surface du fil, la teoi& a la sortie du réacteuret la quatrieme a la

surface interne du cylindre.
a) Entrée du réacteur (Conditions initiales) :

Nous assumons qu’'a I'entrée du cylindre, la cotraéion des différentes espéeces est nulle,
sauf l'air sec,(80% B 20% Q) , mais cette condition n’est pas valable si oengd en

considération le retour du gaz vers I'entrée dindye par diffusion.

Pour définir ces conditions aux limites nous avajosité a la longueur du cylindre une valeur
de 1cm. A cette distance ajouté, on est sure guedecentrations de toutes lesespecessauf le
N, et le Q sont nulles.

Calcul des concentrations initiales

On suppose que I'air sec se comporte comme un gaz parfait, d'ou la loi qui détermine la

concentration initiale c'est.

PV, = NpoieRyT (11. 29)

Avec P : pression du gaz (pascale); V;: volume occupé par le gaz (M) ; Npore: Nombre de mole ; Rg:

constante des gaz parfaits (Ry= 8,316 J. K™.mole™) ; T: température en Kelvin.

Puisque

le nombre demolécules n ,

_ 11.30
fmole 6,023 103N ( )
L'équation est écrite sous la forme :
Nm R _ ,
p= 23T = P = [air sec]O.KB.T (11.32)
; P
[air sec]y-—— (11.32)

Kp.T

Avec [air sec], : est la concentration de I'air secaz =0.

Ks : la constante de Boltzmann (1,38 10%).k™).
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D'ou les concentrations initiales des especes mises en jeu :

Décharge électrique dans I'air seca T=300 K, P =1.0135 atm:

[air sec], = 2,4480676.10"° molécules/cm?

Puisque :

[N2]o= 80%air secl= 1,96.13° cmi®

[O2]0-20% [air seco= 0,49.13° cm’®

Les espéces restantes ont une concentration énfi@ah nulle a z=0.
b) Surface du fil et du cylindre :

Le flux radial de différentes espéces est nullearsurfaces du fil et du cylindre. Cette

condition s’écrit mathématiqguement comme se suit :
Nn.F«=0 ; x=-D.V.G+C.u (1.33)
avec :
n : vecteur norme ;F expression du flux ; u : vitesse radiale
b) Sortie du réacteur
A la sortie du gaz le flux est convectif

Equation utilisée

n.F=0 ;F=(-D. V.C)) (11-34)
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1.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons :

1.

Mis le point sur le modéle auto-cohérent et lisgition du modele fluide a

deux moments basé sur I'approximation du chamg.loca

Découplé les équations de continuité et I'équatienpoisson en utilisant

I'approximation faite par yanallah et pontiga

Utilisé I'expression analytique développé par ykaalet al[8] a partir de

I'équation de poisson pour le calcul du champ élpaoe,

Simplifié I'expression analytique développé par dath et al en remplacant
le coefficient d’ionisation et d’attachement parcleefficient effectif qu'on a
interpoler a partir de I'expression donnée par Suk®t al[11]

Exposé le modéle cinétique chimique de I'air seandopar Chen puis établi
le bilan réactionnel pour chaque espece.

Décrit I'utilisation du logiciel COMSOL.
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AP

Dans ce chapitre nous présentons la modélisation a deux dimension (2 D symétrique) de la décharge
électrique couronne positive a courant continu dans I'air sec, pour une géométrie d’électrode fil-
cylindre et avec écoulement du gaz. Nous commencons par la description du montage expérimentale
réalisé par Yehia et al [1] que nous allons modéliser par le logiciel COMSOLv3.5. Puis nous présentons
les distributions spatiales du champ et de la densité électronique obtenues a partir du modele 1D
présenté dans le chapitre Il. Dans cette partie la caractéristique expérimentale courant-tension sera
employer comme un parametre d'entré dans les calculs [2]. Ensuite nous discutons la distribution
spatiale en 2D des différentes espéces neutres produites par la décharge couronne positive (O, O,, N,
N,, NO, NO,, NOs3;, N,O, N,Os, O, Nz*,Oz*) donnée par le logiciel COMSOLv3.5.Nous terminons le
chapitre par la validation du modele en comparant la densité d'ozone mesurée expérimentalement

avec celle prédite par notre modeéle.
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[11.1 Introduction

Dans ce chapitre nous allons décrire I'expériereé&’ehia et al[1]sur la production d’ozone
par décharge électrique couronne positive de tylpeylindre pour I'air sec puis nous
présentons nos résultats de la modélisation duendadil cylindre de cette expérience. Les

conditions de nos calculs sont récapitulées statlieau (I11.1) ci-dessous:

Parametres de décharge Données
Gaz Air sec (80%N et 20% Q)
Pression latm(760 Torr)
Température 293°K
Rayon du Fil 0.005cm
Rayon du cylindre lcm
Longueur du cylindre 15cm

Tableau Ill.1: Parameétres utilisés dans les calculs

La caractéristique courant-tension montrée danfidases (l11.2) et (1ll.3) est utilisée comme

parametre d’entré pour calculer la distributiomtegde du champ électrique et celle de la
densité électronique. La densité électronique abhenue est utilisée comme paramétre
d’entrée dans le logiciel COMSOLv3.5 pour la siatigdn de la production des especes

chimiques générées par la décharge couronne.
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111.2 Description du montage expérimental

Alimentation a C.C
Proba H.T
—Ii Osilloscope a M.D
Cylindre Fil
Insulateur l .
Sortie

{ Spectrometre U-\ [ —

, |
.’ Entrée [ Multimetre digitale |

Debimetre

Silicon

Régulateur

Air sec

Figure 1.1 : Schéma du dispositif expérimental

La figure (Ill.1), montre le dispositif utilisé darf’expérience de Yehia[l]. La chambre de
décharge est composée d'un fil de tungsténe deetiianqui varie entre 0.0025 cm et 0.02
cm, et un cylindre métallique de longueur 15 crdeetrayon intérieur de 1.0 cm. Le fil passe
le long du cylindre a travers son centre. Le fibiswine haute tension continue. Le courant
électriqgue est mesuré au moyen d’'un multimetre migué. La chambre de décharge a été
fermée avec deux bouchons équipés de deux ferlitrggartz pour permettre le passage du
rayonnement (UV). Cette chambre qui est traversgeup écoulement de gaz a la pression

atmosphérique, a été liee & un spectrophotomatreduir mesurer la concentration d’'ozone
a une longueur d'onde de 253,7 nm [1].
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I11.3 Caractéristique courant-tension

Nous allons utiliser la caractéristique couransien (I-V) pour le calcul du champ
électrique et de la densité électronique ainsil@taede de I'effet de la tension sur ces deux
grandeurs. La caractéristique courant-tension aldidure (Ill.2) obtenue dans cette
expérience pour un rayon de fil de 0.005 cm ediéisit de 1l/min (16.67ci¥s). Pour I'étude

de I'effet du rayon du fil nous avons utilisé tucbe courant-tension de la figure (l11.3)

rg=0.005cm S
Q=16.67cn¥/s / i}

800 .

1200

1000

600 .

400 .

Courant Ix10°(A)

\

200

4 5 6 7 8 9 10
Tension appliquée V(kV)

Figure Ill.2 : Caractéristique courant-Tension pour w¥0.005cm et un débit
Q=16.67cm3/41].
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Figure 111.3 : Caractéristique courant-tension pour différergons du fil
Q=16.67cni/s [2].

pour un débit
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l1l.4 Résultats et interprétation

[11.4.1 Champ électrique

La distribution du champ électrique est montréeladigure (I1l.4). Nous remarquons que le
champ électriqgue est tres intense aux alentoursl gis diminue le long de la direction

radiale, alors que dans la région de dérive gadance a étre uniforme.

V=8000V

r0:50é4cm

=
Q.

Q=16.67cr¥/s

=
Q

Champ eléctrique E(V/cm)

10°

1x10
r(cm)

Figure IIl.4: Distribution radiale du champ électrique

En examinant I'expression du champ électriqgue derhans le chapitre précédent (relation
_
. . E.r,)? .
[1.16), on constate qu’au voisinage du fil le terlsqézo—) est tres grand devant ?éwpl‘go
r

donc le champ électrique est inversement proparébna la distance radiale. L'inverse se

2
produit dans la région de dérive et surtout auirage du cylindre c.a.d. le terngOZ—O) est
r

|
. 2771 Lgo . . . . .
petit devant le™ " =0 ce qui explique que le champ électrique est presgiferme, donc
dans cette région la valeur du champ électriqueliést au courant électrique et la
caractéristique I-V est déterminée par la régiodéhive.




Chapitre llI Résultatke la modélisation de la production de I'ozone piicharge
Electrique couronne posgidans I'air

On peut calculer la valeur du champ électrique lausurface du fil en utilisant la loi de
Peek[3] :

E(r,)= 3x1065{)(+ o.os\/rZJ (11.1)
0

En supposant que la surface du fil est lisse, enc,b?( =let X :l, ce qui donne la valeur

(r,) = 157x10°

du champE V.cm™. Cette valeur du champ électrique sur la surfacél @st

en bon accord avec notre calcul qui est de I'oddrd, 49 10V /cm.
[11.4.2 Densité électronique

La figure (lll.5) montre la distribution des élemis pour une tension appliquée de 8 kV.
Clairement le volume de la décharge électrique dessé en deux régions. La premiere
région d’ionisation entourant la cathode s'étend une distance de I'ordre de Z*1.6m.
Dans cette région, le courant est maintenu paéliestrons. La deuxieme région de dérive
s’étend sur tous l'espace inter-électrodes etueat est transporté principalement par les

__ 2,0x10} V=8000V

38 r0=50e cm

=

S Q=16.67cnt/s

< 15x106

=}

z

S

£ 1,0x10

@

‘O

‘Q

2 50x1d

(]

(@)
0’0 . ] N A ] !
5,0x10° 5,1x10° 5,2x10° 5,3x10° 5.4x10°

r(cm)

Figure 111.5 : Distribution radiale de la densité électronique




Chapitre llI Résultatke la modélisation de la production de I'ozone piicharge
Electrique couronne posgidans I'air

ions positifs. Entre la région d’ionisation et d&ide les électrons libres sont accélérés par le
champ électrique intense vers le fil et ionisestr®lécules neutres du gaz. A cause de cette
avalanche la concentration des électrons augme&ptmentiellement dans la direction vers le

fil. La principale source des électrons est l'iatign directe des molécules d’'azote et

d’oxygéne :
e+Q— O +2¢ (R1)
e +Nb — Ny© + 2¢ (R2)

I'allure de la densité électronique est analoguella trouvée dans la bibliographie [4-6]
l11.5 Etude paramétrique

Dans le paragraphe suivant, nous allons effectnéstude paramétrique sur le réle joué par
la tension appliquée et le rayon du fil sur ldrddsition du champ électrique et de la densité

électronique.

[11.5.1 Champ électrique

1. Effet de la tension électrigue

Dans la figure (Ill.6) on observe [Ieffet de knsion appliquée sur la distribution
radiale du champ électrique dans l'espace intatélde. Le champ électriqgue est
presque indépendant de la tension appliquée @ansrémier intervalle de la courbe
puis devient proportionnel dans le second interv&our expliquer ce résultat nous
nous referons a I'expression (11.16) :
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107 10™ 10°
r(cm)

Figure I11.6 : Effet de la tension appliquée sur la distributi@diale du champ électrique

On trouve qu’au voisinage du fil le champ électegest intense ce qui nous permet de

négliger le termel— devanpHonc dans cette zone on a :
2Ly,

__ Egmg

E = (111.2)

r

Or d’'apres la figure (lll.4) le champ diminue selbaxe radial donc I'affaiblissement du

champ fait que dans le second intervalle I'expoesdiu champ électrique devient :

1
E = Jm (I11.3)

Ce comportement est en accord avec les résult&srike et al[7]

2. Effet du rayon

La figure (l11.7), illustre I'effet du rayon du f#ur la variation radiale du champ électrique. On
remargue que lorsque le rayon du fil est plusgt petthamp électrique est plus intense sur la
surface du fil, et I'intervalle pour le quelle leamp est presque uniforme devient plus grande.

Ce comportement est interprété en examinant dioal (111.4), puisque le courant électrique
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augmente lorsque le rayon du fil diminue alorsHarap électrique dans la région de dérive

augmente pour une large distance.

=5

S

>

L

S 10°h ”

g r,= 25.10 cm

ks r,=50.10"cm

2 r,=10.10° cm

E r,=20.10° cm

\V=8000v
103 \ PR S ST S R | \ \ P S S R | \ \ PR S R S
10° 10" 10°

Distance axiale, z (cm)

Figure 111.7 : Effet du rayon du fil sur la distribution radialdu champ électrique

111.5.2 Densité électronique

1. Effet de la tension électrigue

La figure (111.8) illustre l'effet de la tension plguée sur la variation de la densité
électronique (Y. Lorsque la tension V augmente, la densité @a@ue croit rapidement, et
la région d’ionisation s'élargie .Le maximum dalkensité électronique passe de 1.4£rm0

3 & 1.59 18 cm® quand la tension appliquée varie de 5kV a 8kV.p@nt justifier ce
comportement on regardant I'expression du coefitciBionisation effectif (relation (11.21))
qui montre que le coefficient d'ionisation effeet(aer) varie proportionnellement avec le

champ électrique qui est lié a la tension applicueid'équation de poisson:

V.E= —AV (111.4)
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Cette variation de coefficient d'ionisation effgeti influence directement sur la densité

électronique par la relation (11.20).

En effet, 'augmentation du maximum de la derdééectrons est linéairement dépendante de
la tension appliquée. La figure (I11.9) illustreffet de la tension appliquée sur la variation du
maximum de la densité électronique. Lorsque laid@n¥ augmente, le maximum de la

densité électronique croit rapidement

206 Sy
: —— 7000V
P — 6000V
£ 5000V
55 1.5x10 r.=50€'cm
z Q=16.67crils
&
g 10x6
)
©
‘®
[y
8 so0xd
0.0 — : . I .
5.0x10° 5.1x10° 5.2x10° 5.3x10° 5.4x10°

Distance radiale, r (cm)

Figure 111.8 : Effet de la tension appliquée sur la distributiadiale de la densité

électronique
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Figure 111.9 : Effet de la tension appliquée sur la variatiomld densité électronique

maximale

2. Effet du rayon

Maintenant, nous examinons l'effet du rayon dusfir la variation radiale de la densité
électronique, figure (111.10). On note que pour uneilleur visibilité de la distribution radiale
de la densité électronique pour le cgs26.10° cm, nous avons multiplié les valeurs de la
densité par 5 comme il est indiqué dans la figingessous. Lorsque le rayon du fil croit, la
densité électronique diminue. Par exemple, le @e&la densité électronique passe de 4,49
10 cm® & 7,61 16cmi®, quand le rayon du fil varie de 2,5316m & 2 1¢ cm. C.a.d. que
lorsque le rayon du fil diminue 8 fois, le maximuta la densité électronique augmente 60
fois (figure (111.11)). Ce comportement est dufait que le coefficient d'ionisation effective
(aer) st proportionnel au champ électrique. La amadu coefficient effectif d'ionisation

influe directement sur la densité électronique.
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Figure 111.10 : Effet du rayon du fil sur la distribution radide la densité électronique
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[11.6 Distribution des neutres

Dans cette partie nous allons présenter les disimis spatiales des especes neutres générees
par la décharge couronne positive. Le calcul arédfisé pour une tension appliquée de
8000V, et un flux de gaz de 16.67¢m

Pour expliquer le comportement de chaque espécs, ampns tracé la distribution axiale et
radiale des termes sources de production et/ouedeudtion de chaque espece. Nous les

indiqguant comme suit :
: Termes source de productiore(kontinue)
---------- : Termes sources de destructioe @discontinue)

Dans le tableau (11l.2) est donné I'équation daque terme sourc&g) ainsi que la réaction

correspondanteR) :

Notons que les réactions sont référées dans leatall.1) du chapitre Il
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Termes sources Equation Réaction
Sr1 2*k1*ne*0O, R1
Sr2 2*k2*ne*N, R2
Sk3 k3*ne*0Os3 R3
Sra k4*ne*O, R4
Sks k5*ne*N, R5
Sks k6*O*0,*0> R6
Sr7 k7*O*O2*N» R7
Sks k8*O*O3 R8
Sro k9*O*NO*N , R9
Skri0 k10*O*NO, R10
Sri11 k11*O*NO3 R11
SRr12 k12*O*N,0Os R12
Sri3 k13*N*O, R13
Sr14 k14*N*Og3 R14
Sris k15*N*NO R15
Sri6 k16*N*NO, R16
Sr17 k17*NO*O3 R17
Sris k18*NO*NO3 R18
Sri19 k19*NO,*O3 R19
Sr20 k20*NO,*NO3*N, R20
Sr21 k21*N,Os*N R21
Sro2 k22+0, *O R22
Sro3 2*k23*N, *O2 R23
Sro4 k24*N, *O, R24

Tableau I11.2 : Equations des termes sources
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[11.6.1 Distribution spatiale de I'oxygéne atomique (O)

La figure (l11.12), illustre la distribution spate du monoxyde d’oxygene ou on remarque

une concentration importante juste aux alentoursl dla région active).

3] Max: 1.201el14

Surface: Concentration, O [1/cm

14
16 )1<1£)
12 1
0.8
8 0.6

0.4
0.2

0
-0.4 0 0.4 0.8 1.2 Min: -5.036e12

Figure 111.12: Distribution spatiale de I'oxygéne atomique(O) pM#8000V, Q=16.67cfits
et p=50pum

Ce comportement est di au fait que I'oxygene suitensité électronique qui est intense dans

cette région et cela est conséquent des réad@psoduction (R5) et (R23) suivante :
e+N,—Ny*+e (R5)
N2 *+0,—N; +20 (R23)

Notons que la réaction (R1) joue un réle secondairefigure (lll.13b)contrairement ou le

gaz utilisé est 'oxygene pur.
e+0, ->0+0+e (R1)

Dans la région unipolaire la concentration de lgaye atomique est faible a cause de la
consommation que subit cette molécule par les icdectprincipales (R6) et (R7) (dont la

concentration de leurs termes sources est de ¢aterl®® cni®)
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0+0, +O, —»03 +0O; (R6)
O+03 +N, —»03 +N, (R7)

Au voisinage du fil (r = 0.0052 cm), la concentatiaxiale de I'oxygéne atomique est
presque constante (figure (111.13a)), elle est'delte de 16°cm™.

Pour expliquer la distribution spatiale de I'oxygéatomique nous allons faire un calcul
approché. Considérant que I'oxygene atomique vamiguement dans la direction axiale,

donc son équation de continuité est :

%z le*[N]*[O 2]+k23*[N 2*]*[0 2]-((k5*[o 2] 24 k7*[o 2]*[N 2])*[0]) (111.5)

On signale ici que nous avons pris uniqguementdastions dominantes, voir figure (111.13a)

Si on compare la somme des termes sources de pmwiia $ » avec celle de destruction

« § » on trouve que:

So= ki [NJ*[O 2]+kos*[N 2 ][O ]<5.610 (111.6)

SdI-((ke" [0 2%+ k*[O*[N 2 1)*[O]) =5.58101 (11.7)

Donc la difféerence entre,®t S est presque nulle, c.a.d:

(0]

P 0 =[0] = constante (11.8)

Donc la concentration de I'oxygene atomique esstante a cause de la difference enpretS

Sy qui est presque nulle.
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1. Distribution axiale
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Figure Ill.13a : Distribution axiale de I'oxygéne atomique(O)(r=0%2cm)pour V=8000V,
Q=16.67cni/s et g=50pm
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Figure 111.13b : Distribution axiale des termes sources de 'oxygatomique(O)
(r=0.0052cmpour V=8000V, Q=16.67¢fm et g=50um)
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2. Distribution radiale
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Figure Ill.14a : Distribution radiale de I'oxygéne atomique(O)(z=hi)pour V=8000V,
Q=16.67cni/s et g=50pm
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Figure I11.14b : Distribution radiale des termes sources de I'oxygatomique (z=11cm)
pour V=8000V, Q=16.67ci¥s et g=50pm
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111.6.2 Distribution spatiale de 'ozone(Q)

La figure (111.15) montre la distribution spatiatee 'ozone ou nous remarquons qu'il est
formé principalement prés du fil et qu'au fur eh@sure que le gaz se déplace de l'entrée vers
la sortie du cylindre, I'ozone augmente dans |lex directions axiale et radiale. La présence
de I'ozone dans la région de dérive et son augrtientaxiale et radiale (figure 1ll.16a et
lll.17a.) est due & la dominance de la diffusianqapport aux réactions chimiques dans cette

région.

3. Max: 4.797e16
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x1016
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3
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16
14
12
10

O N D O

Figure 11115 : Distribution spatiale de I'ozone pour V=8000V, @&&7cni/s et g=50pum

Pour expliquer la croissance axiale de I'ozone\@iginage du fil) on se référe a la figure

(I.16b) et (111.17b) qui indique que la réactide production (R7) est dominante.
0O+05 +N, —»03 +N, (R?)

Notons que dans cette réaction la concentratiofogggene et celle de I'azote sont presque
constante, donc la variation de la concentration’alsone dans cette région est presque

linéaire :

0[0s]
0z

~ cst =[03] = cst. z (1.9)
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1. Distribution axiale
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Figure 1ll.16a : Distribution axiale de I'ozone(£) (r=0.0052cm) pour V=8000V,
Q=16.67cn/s et p=50um
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Figure I11.16b : Distribution axiale des termes sources de I'oz@ap(r=0.0052cm) pour
V=8000V, Q=16.67cfits et 5=50um
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2. Distribution radiale
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Figure 1ll.17a: Distribution radiale de 'Ozone(€) (z=11cm) pour V=8000V,
Q=16.67cn¥/s et p=50um
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Figure 1l1.17b: Distribution radiale des termes sources de I'od@¢ (z=11cm)pour
V=8000V, Q=16.67crifs et g=50pm
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111.6.3 Distribution spatiale de I'azote (N)

La figure (l1.18) donne la distribution spatiale Hazote, nous constatons qu'’il n’y a qu’une

variation radiale de I'espece (Axialement elle pstsque constante).

Surface: Concentration, N [1/cm3] MaX:114'767el4

x10

16
12

4

0
-0.4 0 04 08 1.2 Min: -9.208e12

Figure 111.18: Distribution spatiale de I'azote (N) pour V=80009516.67cni/s et
ro=50um

Cette variation est aussi montrée dans la figuk2@h) ou on voit que dans la région active
de la décharge électrique les atomes d’azote somigalement concentrés et simulable a la
densité électronique au voisinage du fil, ceci jastifier si on regarde la réaction de

production de I'azote (R2)

e+N,—>N+N+e (R2)

La variation axiale de la densité de I'azote essque constante et elle est de l'ordre de 1.6
10" cm?® (figure (11.19a)). Pour comprendre la variatioriade de I'azote nous allons

simplifier 'équation de continuité de I'azote coransuit :

% = 2*ko*ne*[N 2]-((k13[0 2] +k14{O 5] +kisNO]+k 16 [NO 2])*N]) (111.10)

On pose & 2*k*ne*[N;] et G=(ki3*[O2]+k14*[O 3]+k15 [NO]+k 16*[NO2])
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D’aprés la figure (lll.19b), la variation des t@ssources @ Skiz SRi4 k15 €t kie est
presque nulle le long de la direction axiale d&@icet G sont presque constants. On

remplacant ¢et G dans I'équation (111.10) on obtient :

O[N]

\ . d[N , .
D’apres cette relation quant le term&z—] s’approche de zéro, la concentration de l'azote

atomique s'approche de 1.6't@m?.

Les réactions de destruction d’azote sont:

N+O, -NO+O (R13)
N+O3; —NO+0O, (R14)
N+NO—N, +O (R15)
N+NO, —»N,0+0 (R16)

1. Distribution axiale
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Figure Ill.19a : Distribution axiale de I'azote(N)(r=0.0052cm)pou=8000V,
Q=16.67cni/s et g=50pm
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Figure 111.19b : Distribution axiale des termes sources de I'a@$j&¢=0.0052cm) pour
V=8000V, Q=16.67crifs et g=50pm

2. Distribution radiale
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Figure 111.20a : Distribution radiale de I'azote(N) (z=11cm) pour8000V, Q=16.67cris
et p=50um
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Figure 111.20b : Distribution radiale des termes sources de I'a@id)gz=11cm) pour
V=8000V, Q=16.67crifs et p=50pm

[11.6.4 Distribution spatiale de I'oxyde d’azote (NO)

Dans tout I'espace du cylindre, la concentratiohaeyde d’'azote est a sa valeur maximale
(11 10" cm®) au voisinage du fil et chute vers zéro en silant dans la direction radiale
comme il est illustré par les figures (Ill.21-1BR La distribution de I'oxyde d’azote est
similaire a celles des radicaux N et O, ce compuetd est expliqué par le fait qu'au
voisinage du fil 'oxyde d’azote est crée par lagdicaux N et O & travers les réactions:

N+O, —NO+O (R13)

0+NO, =NO+0; (R10)

En plus I'oxyde d’azote n’a pas suffisamment depemour diffuser loin du fil (région de
dérive) a cause la rapidité de la réaction de detsbn :

NO+03; =NO, +O, (R17)

La concentration de I'oxyde d’azote n‘augmente gass la direction axiale parce que la
destruction par les réactions (R15) et (R17) amnid production des réactions (R10) et
(R13).
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Surface: Concentration, NO [ 1 /cm3] Max: 1.067e13
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Figure 111.21: Distribution spatiale de I'oxyde d’azote(NO) po¢r8000V, Q=16.67cris
et r=50pum

1. Distribution axiale
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Figure Ill.22a: Distribution axiale de 'Oxyde d’azote (NO)(r=0.98Bcm)pour V=8000V,
Q=16.67cni/s et g=50pum
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Figure 111.22b: Distribution axiale des termes sources de I'Oxgidzote (NO)
(r=0.0052cm) pour V=8000V, Q=16.67¢m et g=50um
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Figure I11.23a : Distribution radiale de I'Oxyde d’azote (NO)(z=Ihypour
V=8000V, Q=16.67crifs et p=50pm
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111.6.5 Distribution spatiale du dioxyde d’azote (NQ)

La concentration du dioxyde d’azote augmente dassdeux directions axiale et radiale
(figure (111.24)), sauf au voisinage du fil sa centration est faible.

Surface: Concentration, NO2 [ 1 /cm3] Max: 1.625e13

16 %1013
a 16
12 i;
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8 0.8
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4 0.4

: 0.2

0

0
-04-02 0 02 04 06 08 1 1.2 14 Min:-2.663e10

Figure 111.24: Distribution spatial du Dioxyde d’azote (NJQpour V=8000V, Q=16.67cifs
et r=50pum

Au voisinage de la région d’ionisation, aux alemsoude la distance radiale r=0.09cm, le

dioxyde d’azote est produit principalement paaction R17(figure (111.25c)) :

NO+03; —NO, +O, (R17)

en suite il diffuse dans les deux directions (redéd axiale). On note que le terme source
global de toutes les réactions est presque ndl ldarggion de dérive (voir figure(l11.26 b))
ce qui argumente I'hypothese de la diffusion du,N&ns cette région.

Juste prés du fil & une distance radiale r = 0ri9 ta densité du NQest maximale, ensuite
elle décroit en s’approchant vers le fil. Cetterdé&ssance est expliquée par la présence de
'azote atomique prés du fil qui détruit la moléezuNQG, via la réaction (R16) ( Voir
figure(l11.25b) et figure(l11.26b)) :

N+NO, —N,0+O (R16)
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1. Distribution axiale
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Figure Ill.25a : Distribution axiale du Dioxyde d’azote (M@=0.09 cm) pour V=8000V,
Q=16.67cn/s et p=50um
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Figure 111.25b : Distribution axiale des termes sources du Dioxy@eate
(NO,)(r=0.0052cm) pour V=8000V, Q=16.67¢éfm et g=50pm




Chapitre llI Résultatke la modélisation de la production de I'ozone piicharge
Electrique couronne poséidans I'air

1,4x10°
1,2x10°
r —S9
~ 1,0x10°F - ---510
,')w L —S11
S 4L - S12
5 8,0x10 _ s
) 4l ——S17
o 6,0x10 _ s17
3 4 ----s19
2 4,0x10° F sl
£ I — S21
5 2,0x10°
- L
0,0
-2 OX:l.OI4 - PR I I N NI S N NI R I
’ 0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20

Distance axiale, z (cm)

Figure II1.25c: Distribution axiale des termes sources du Dioxydeate (NQ)(r=0.09cm)
pour V=8000V, Q=16.67cifs et 5=50um
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Figure Ill.26a : Distribution radiale du Dioxyde d’azote (NJQr=0.09 cm) pour V=8000V,
Q=16.67cni/s et g=50pm
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Figure 111.26b : Distribution radiale des termes sources du Diaxgthzote (N@)(r=0.09
cm) pour V=8000V, Q=16.67clis et p=50pm

111.6.6 Distribution spatiale du nitrate (NO3)

La distribution spatiale du nitrate est présenté@ela figure( 11-27).Elle est similaire & celle
du dioxyde d’'azote, c.a.d. la concentration duatétaugmente dans les deux directions axiale
et radiale. Donc la valeur maximale de la concéiotadu nitrate est de I'ordre de 410
cm?® & la sortie du gaz du cylindre.

Le nitrate est produit surtout par 'ozone (fig@il&28b)) & travers la réaction (R19):
NO,; +O3 —-NO3 +0O», (ng)
Et détruit essentiellement par les réactions (R18R20)

NO+NO3z —2NO, (R18)
N02 +N03 +N> —>N205 +N> (RZO)

Au voisinage du fil, la concentration du nitrate ésible parce que dans cette zone la
concentration d’oxyde d’azote est importante, cecquse sa destruction via la réaction
(R18) (figure (I1.29b)).
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Figure 111.27 : Distribution spatiale du Nitrate(N§) pour V=8000V, Q=16.67cis et
ro=50um
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Figure 111.28a : Distribution axiale du Nitrate (N€(r=0.16cm) pour V=8000V,
Q=16.67cni/s et g=50pum
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Figure 111.28b: Distribution axiale des termes sources du Nitrd©4) (r=0.16cm)pour

V=8000V, Q=16.67ctits et 5=50um
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Figure I11.28c: Distribution axiale des termes sources du Nitrd®©{)(r=0.0052cm) pour

V=8000V, Q=16.67cfits et 5=50um
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2. Distribution radiale
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Figure I1.29a: Distributionradiale de la Nitrate(Ng)(z=11cm)pour V=8000V,
Q=16.67cn¥/s et p=50um
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Figure 111.29b : Distribution radiale de la Nitrate(N¢{z=11cm)pour V=8000V,
Q=16.67cni/s et g=50pm
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111.6.7 Distribution spatiale du pentoxyde d'azote (NOs)

La figure (111.30) présente la distribution sp&ialu pentoxyde d’azote. Nous remarquons

gue le comportement de cette espéece est similaredeux especes N@t NG

Max: 3.292e12

Surface: Concentration, N205 [1 /cm3] 1
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g 12
4 1
2 0.5
0

0
-04-02 0 02 04 06 08 1 12 14 Min:-1.768e6

Figure 111.30 : Distribution spatial du Pentoxyde d'azotgdy pour V=8000V,
Q=16.67cn¥/s et p=50um

Ce comportement est justifié par la dominance dédation de production (R20) indiqué par
les figures (111.31b) et (111.32b)

NOz +N03 +N> —>N205 +N> (RZO)
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1. Distribution axiale
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Figure Ill.31a : Distribution axiale du Pentoxyde d'azotgyr=0.16cm) pour V=8000V,
Q=16.67cni/s et g=50pm

1,0x10°
Yo 8,0x10%}

& o] -

g 6,0x10° | o om
2 4,0x10°%F
g |
2 2.0x102}F
0,0

| | | | | | | | |

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Distance axiale, z (cm)

Figure. 111.31b : Distribution axiale des termes sources du Pentoxyaeote
N,Os(r=0.16cm) pour V=8000V, Q=16.67¢s et g=50pum




Chapitre llI Résultatke la modélisation de la production de I'ozone piicharge
Electrique couronne posgidans I'air

2. Distribution radiale

3
‘€
L
©
S 2F
=N
()
©
c
il
©
IS
8 1}
c
(@]
O
" 1 " 1 " 1 " 1 "
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Distance radiale, r (cm)

Figure 111.32a : Distribution radiale du Pentoxyde d'azote®d (z=11cm) pour V=8000V,
Q=16.67cn/s et p=50um

8x10%

6x10"

5x10%

3x10" -

Terme source, m°s")

2x10% |

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
Distance radiale, r (cm)

Figure 111.32b : Distribution radiale des termes sources du Peydiexd'azote
N,Os(r=11cm) pour V=8000V, Q=16.67clts et g=50um
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111.6.8 Distribution spatiale d'oxygene excité (@)
L’oxygene excité est produit par la réaction (R4) :
e+, -0y *+e (R4)
Et il est détruit par la réaction (R22) :
0,*+0, —»03 +0O (R22)

Sa concentration est importante (de I'ordr&*t®i®) au voisinage du fil et presque nulle dans
tout le reste de I'espace inter-électrode (figuite38)). Malgré que la production est supérieur
a la destruction (figure (111.34b)) la concentratide Q* est constante axialement comme il
montre la figure (lll.34a). Ceci est expliqué pa&ffet de la diffusion qui contribue a la
diminution du terme source, parce exemple si olcuta le terme source de diffusion & partir
de la figure on trouve qu'il est trés important Berdre 3.16" cm®s. La réaction de
destruction de @ (R22) est importante dans la région de dérivaestaisse pas le © de

diffuser.
Surface: Concentration, O2e [1 /cm3] Max: 1.466e13
13
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Figure 111.33 : Distribution spatial de 'oxygéne excité pour \GEV, Q=16.67criis et
ro=50um
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1. Distribution axiale
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Figure 11.34a : Distribution axiale de 'oxygéne excitée,(Qpour V=8000V,
Q=16.67cn¥/s et p=50um
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Figure 111.34b : Distribution axiale des termes sources de I'oxygércitée (@) pour
V=8000V, Q=16.67ctifs et p=50um
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2. Distribution radiale
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Figure 111.35a : Distribution radiale de I'oxygéne excitée{Ppour V=8000V,
Q=16.67cni/s et g=50pm
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Figure 111.35b : Distribution radiale des termes sources de ygéne excité (§£) pour
V=8000V, Q=16.67cfits et p=50um
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111.6.9 Distribution spatiale d'azote excité (N*)

La distribution spatiale de I'azote excité (figulid.36)) est similaire & celle de I'oxygéene
excité est cela est du aux ressemblances desaoaaihimiques. L'azote excité est produit

par la réaction d'impact électronique (R5):

e+N, —»Ny*+e (R5)
Puisque la densité électronique est importantes jast voisinage du fil alors la densité de
N2*est aussi importante dans cette zone a cause dmddon de production (R5). L'azote
excité n'as pas suffisamment de temps pour diffds@is la région de dérive a cause de la

réaction de destruction (R23) qui le transformezote

No*+0, —N, +20 (R23)
D’apreés la figure (l1.37a), juste a la rentréeghr dans le cylindre, la concentration dg N
augmente brusquement a cause de la réaction (R&)ite elle ne varie pas dans la direction
axiale est cela est di au fait que le terme soute production est égal au terme source de
destruction (voir figure (111.37b)).

Surface: Concentration, N2e [ 1 /cm3] Max: 1.869e11
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Figure 111.36 : Distribution spatial de I'azote excité pour V=8000Q=16.67cr¥s et
ro=50um
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1. Distribution axiale
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Figure I11.37a : Distribution axiale de I'azote excitée{N pour V=8000V,
Q=16.67cni/s et g=50pum
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Figure I11.37b : Distribution axiale des termes sources de I'azeieitée(N ) pour
V=8000V, Q=16.67cfits et p=50um




Chapitre llI Résultatke la modélisation de la production de I'ozone piicharge
Electrique couronne posgidans I'air

2. Distribution radiale
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Figure 111.38a : Distribution radiale de I'azote excitée {§ipour V=8000V, Q=16.67cifs

et r=50pum
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Figure 111.38b : Distribution radiale des termes sources de I'azeteitée (N) pour
V=8000V, Q=16.67ctifs et p=50um
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111.6.10 Protoxyde d'azote (NO)

La distribution spatiale du Protoxyde d'azote iqnd une augmentation dans les deux sens

axiale et radiale comme le montre la figure (11).39
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Figure 111.39 : Distribution spatiale du Protoxyde d'azote(® pour V=8000V,
Q=16.67cni/s et g=50pm

Le Protoxyde d'azote J est produit par les réactions de production (R24JR16) au
voisinage du fil puis diffuse dans la direction iedgl jusqu’a son épuisement. Notons que
cette espece ne subit aucune réaction de destru@® comportement est montré par les
figures (111.40-111.41).
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1. Distribution axiale
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Figure 111.40a : Distribution axiale du (MO)(r=0.0052) pour V=8000V, Q=16.67¢/s

et p=50pum
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Figure 111.40b: Distributionaxiale des termes sources du protoxydeote (NO) pour
V=8000V, Q=16.67ctifs et p=50um
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2. Distribution radiale
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Figure. Ill.41a: Distribution radiale (NO)(z=11cm) pour V=8000V, Q=16.67¢fw et
ro=50um
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[1l.7 Comparaison avec les travaux antécédents

La comparaison de notre modéle avec ceux trouvpériementalement par A. Yehia, M.
Abdel-Salam et A. Mizuno [1], montre un accord oaisable comme il est indiqué par la

figure (11.42), et donc les approximations que nous avons propasse acceptables.
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Figure 111.42 : Comparaison entre le modéle et I'expérimental
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[11.8 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons, décris le disposiXpérimental réalisé par Yehia et al[1]
puis on a utilisé la caractéristigue courant-temgiomme une donnée de simulation, puis
nous avons exposé les résultats obtenus a partinatiéle mathématique élaboré dans le

chapitre I, qui sont :
1. Etude paramétrique du champ électrique et de lsitgeglectronique

2. La distribution spatiale de toutes les espécesegbntribuant a la production ou la
dissociation de I'ozone dont nous avons interprésr résultats. Pour argumenter
notre interprétation nous avons tracer la distidvutaxiale et radiale des termes

sources des réactions de production et de destnuigds a chaque espece

Pour valider le modeéle, les résultats obtenus @oanddéele [1] ont été comparé aux mesures

expérimentales et s'avere acceptable
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Conclusion générale

Dans ce travail, nous avons étudié par modélisateogénération d’ozone par
une décharge électrique couronne positive fil-créndans l'air sec. Pour déterminer
la distribution spatiale de différentes espécestrasugénérées par la décharge
électrique  nous avons utilisé le modele fluide se base sur la résolution des
équations de continuités couplées a I'equatiofoissonPour résoudre ce systeme
d’équations, nous avons développé une approchgtape qui consiste & calculer le
champ électrique et la densité électronique eolvast I'équation de poisson et
I’équation de continuité des électrons respectiveménsuite, afin de déterminer la
distribution spatiale des especes neutres génpegéda décharge électriqgue couronne,
nous avons injecté la densité électronique damsébpuations de continuités de
particules neutres a travers les termes sourceffn Baus avons mené une étude
paramétrique pour voir I'effet de la variation ldgension appliquée et du rayon sur

la distribution radiale du champ électrique etaldénsité électronique.

Notre modéle est réalisé selon une approche cuetgcrivant le plasma
homogene a I'état stationnaire par vingt-quatrectiéas impliquant douze espéeces
neutres atomique et moléculairg,i®,,0, G;, N, NO ,NQ ,NG;, N,O, N,Os. No*, Oy*

Ces réactions chimiques sont résolues simultanerante logiciel COMSOL
Les résultats obtenus sont résumés dans lesmivants :

1. La distribution spatial de toutes les especes nugl dans la production ou la
dissociation de I'ozone, sont concentrées au wage du fil c’est-a-dire la
zone active ou la densité électronique est intef@me la production de I'ozone

se fait dans cette zone.
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2. La zone active de la décharge électrique courorustiye est restreinte au

voisinage du fil.
3. La densité électronique est proportionnelle &etesion appliquée.

4. Le champ électrique et la densité électroniquegdamégion d’ionisation) sont

inversement proportionnels au rayon du fil.

Les résultats que nous avons obtenu par celensedela génération d’ozone

sont en accord avec les résultats expérimentaletm (Janvier 2000).
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L'ozone est lI'un des oxydants les plus puissant, il est utilisé entre autre pour la purification d'eau, le
blanchiment des matériaux tels que le papier les fibres synthétiques, et d’autres produits, le traitement de
I’eau usée, la désodorisation et la stérilisation,... etc. Les méthodes de décharge de plasma telles que la
décharge silencieuse, la décharge surfacique, la décharge « streamer corona » et la décharge pulsée a la
pression atmosphérique ont été utilisées pour obtenir un rendement et une concentration plus élevés
d’ozone. Notre travail est basé sur le modeéle fluide qui s'appuie sur les équations de conservation
hydrodynamiques. Ces équations obtenues a partir des deux premiers moments de I'’équation de Boltzmann
couplées a I'équation de Poisson forment un systéme d’équations non linéaire difficile 4 résoudre. Ce qui nous
a ramené a introduire de nouvelles approximations, c.a.d. découpler le systeme d équations non linéaires. La
résolution des équations a été réalisé en deux étapes, la premiere consiste au calcul des distributions de la
densité électronique et le champ électrique par la résolution des équations de continuité couplées a I'équation
de Poisson, alors que la deuxiéme consiste au calcul des distributions des particules neutres, en injectant la
densité électronique obtenue dans la premiére partie dans le logiciel COMSOLv3.5 . Le modele de la cinétique
chimique utilisé dans ce travail est basé sur 12 espéces ((0,0, ,N ,N, ,NO ,NO, ,NOs;, N,O, NoOs, No*, O,%),
représentées par un jeu de 24 réactions, décrit bien le comportement électrique et cinétique de ce type
décharge. Les résultats illustrent les variations spatiales du champ électrique, de la densité électronique et
des densités de particules neutres. Les résultats obtenus par ce modeéle sont révélées en accord avec les
résultats expérimentaux.

Mots clés : Ozone, décharge couronne positivesear équations de Boltzmann, modéle fluide.



