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RESUME : La décharge couronne pulsée est utilisée intensivement pour la pré-ionisation des lasers a
excimeres, la dépollution des effluents gazeux ou encore la production d’ozone. Cette dernicre application fait
I’objet de notre étude. La décharge électrique couronne est une décharge faiblement lumineuse qui se produit a
des pressions atmosphériques. L’une des ¢électrodes a un petit rayon de courbure (point, ou fil), l'autre électrode a
un rayon de courbure beaucoup plus grand (plaque plate ou cylindrique) Par rapport a la décharge couronne
alimentée par une tension (ac), le mode pulsé provoque une accélération plus rapide des électrons qui, par
conséquent, assurent le transfére d’énergie au gaz. La haute tension pulsée est employée pour obtenir un
rendement élevé de génération de 'ozone dans un espace large. La puissance pulsée fournit une énergie limitée a
la décharge, tandis que l'alimentation CC (courant continu) induit une croissance continue de I’énergie déposée
dans la décharge qui peut conduire a la présence d’étincelles (sparks).

Cette étude est basée sur un modéle cinétique temporel de plasma dans I’air pour la production d’ozone.
La cinétique chimique implique 64 réactions avec 18 espéces créées dans la décharge.

Les résultats du mod¢le permettent d’étudier 1’évolution temporelle des concentrations des différentes espéces
créées dans la décharge ainsi que 1’effet de la composition du mélange.

MOTS-CLES: ozone, plasma, décharge couronne pulsée, air, modéle 0D

1. Introduction

Les gaz ionisés, utilisés pour des réactions chimiques en phase homogene ou hétérogene, sont
obtenus, dans la majorité des cas, par les techniques plasmas hors-équilibre et les décharges
couronne semblent particulierement bien adaptées, car aucun autre type de décharge ne
permet une localisation et une distribution en énergie des espéces (€lectrons, molécules
neutres ou ions) aussi bien définie M La décharge couronne fait référence a une décharge
¢lectrique qui s’établit dans un intervalle gazeux séparé par deux électrodes a géométrie
dissymétrie entre lesquelles s’établit un champ géométrique non-uniforme. Différentes
configurations géométriques sont utilisées : pointe-plan, fil-cylindre [ etc. L’application de la
haute tension électrique créant un champ trés intense a ’origine des premiers électrons
germes. Ces électrons libres sont alors accélérés vers la contre électrode et conduisent au
développement d’une décharge filamentaire La figure 1 présente une décharge couronne en
géométrie d’¢électrode fil-cylindre.
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Figure 1 : Décharge cour onne négative a courant continu
pour une géométrie d'électrodefil-cylindre.
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Les caractéristiques physiques de la décharge dépendent de la nature de 1’excitation électrique
qui peut étre continue, sinusoidale, a créneau ou impulsionnelle. La derniére nature fait I’objet
de notre étude.

La haute tension pulsée est habituellement employée pour obtenir un rendement élevé de
génération de l'ozone dans un espace large. La puissance pulsée peut fournir une énergie
limitée a la décharge, tandis que l'alimentation CC (courant continu) a une grande possibilité
de fournir une puissance excessive conduisant a la production d’étincelle (spark) 3. 14,

Les décharges couronnes a la pression atmosphérique ont été utilisées il ya longtemps pour
charger des surfaces, dans les précipitations électrostatiques, et plus récemment dans
I’enlévement des composants toxiques a partir des effluents gazeux ou encore la production
de ’ozone ®'1®, Cette derniere application fait 1’objet de notre étude. L.’ozone est un gaz qui
est produit dans des phénomenes naturels, tels que les éclairs qui se produisent pendant les
orages, ou une grande quantit¢ d’ozone est générée dans le canal de la décharge M Les
¢léments principales d’un générateur a décharge électrique sont : la source d’énergie ;
I’espace de décharge que le flux gazeux traverse ; le matériel diélectrique pour empécher le
court circuit et le mécanisme d’élimination de chaleur dissipée comme sous-produit de la
réaction exothermique (8],

La molécule d’ozone a une capacité énorme d’oxydation des substances. De ce fait, elle est
utilisée dans la purification de l'air, I'eau, le traitement des gaz, la transformation des produits
alimentaires et dans le traitement des surfaces...etc...

Ce travail constitue une étude de 1’évolution temporelle des concentrations des différentes
espeéces créées dans une décharge couronne négative (fil-cylindre) ainsi que 1’évolution.
temporelle des paramétres électrique.

2. Modéle cinétique

Dans le modele 0D le plasma est considéré comme un milieu homogene, et uniforme dont la
conductivité est variable, cette derniére est liée a 1’évolution de la densité des électrons dans
le plasma. Ce mod¢le est géré par trois systeémes d’équations couplées :

(1)Equation du circuit de la décharge.

(2)Equation de Boltzmann.

(3)Un systeme d’équations cinétique pour les especes considérées.
En introduisant les taux de réactions des é€lectrons, les parties (2) et (3) servent a obtenir la
densité et la mobilité des €lectrons, qui sont utilisées pour déterminer la résistance du plasma

intervenant dans la partie (1). Ces trois parties du modéle sont fortement liées et relatives. [
[10].
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Figure2: Principe du modéle 0D
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3. Etude cinétiqgue de la déchar ge dans le mélange N,/O,

A partir d’une analyse critique des données cinétiques publiées, on se basant sur plusieurs
travaux de recherche (A Kossyi (1, Rajesh Dorai [12]), nous avons établi un ensemble de
réactions cinétiques. Ces réactions peuvent rendre compte de fagon satisfaisante, du
comportement cinétique de la décharge. L’ensemble complet de processus établis est regroupé
dans 64 réactions impliquant 18 especes atomiques et moléculaires, sont résumé au dessous :

Tableaul : L es especes considér ées dansle modéle
Les électrons : e

Les neuters : O, N, NO, NO, NO;, O;

Les espéces chargées positivement : O, 0,", N,", NO*, NO,"

Les espéces chargées négativement : O, O,

Les espéces excitées : N, , 0., O(1D), N°

L'efficacité de la production d'ozone par décharge électrique dépend, surtout, de 1'intensité des
micros décharges (qui est influencée par certain nombre de facteurs tels que la largeur
d'espace ; la pression du gaz ; le type des électrodes " métal et diélectrique " ; I'énergie
d'alimentation, et de 1'humidité). Une grande portion d’énergie électrique utilisée dans une
décharge électrique est dissipée principalement sous forme de chaleur et une faible portion
sous forme de lumiére. Les générateurs produisent I'ozone a des concentrations de 1-5% du
poids d'air et jusqu'a 14% du poids d'oxygene pur. Si l'air compressé est employé comme gaz
d'alimentation, il doit étre bien sec '".
Lors des décharges dans I’air sec, les principaux mécanismes de production d’especes
primaires concernent les impacts électroniques sur les molécules O, et N». Toutes ces espéces
sont des intermédiaires réactionnels trés réactifs qui réagissent avec les autres molécules
neutres présentes et conduisent a la formation des produits finaux de décharge observés en
sortie de réacteur. Parmi ces espéces stables, on trouve diverses formes d’oxydes d’azote
(NO, NOa,...), et I’ozone (O3). Nous n’allons pas présenter en détail ces réactions et nous ne
mentionnerons que les principales réactions susceptibles, dans la décharge, de conduire a la
formation d’Os.
L’¢équation de cinétique caractérisant 1’évolution de la concentration d’Os au cours de la
décharge :

2 = 5w =55, - 55, ()
So3+=gain.
Sos=les pertes chimiques dues aux collisions.
d
E[Ga] — REE[0][0,][0,] + REG[Q][O,][N;] — R2&[0][0y] — RAZ[N][03] — R1Z[07][0g]

= RAS[ND][Cy] — REQ[NO,][Qy]

Dans une décharge électrique 1’0zone est produit en deux étapes (131,
(1) Les atomes d'oxygéne sont produits par la dissociation directe d'oxygeéne moléculaire :

e+ O2 —-0+0+e R1
(i1) L'ozone est produit via un processus de trois corps :

O+02+M—>O3+M (MZOZ, Nz) R2
La production des atomes d’oxygenes conduire a la disparition d’Os par la réaction (R3)

O+ 03 — 202 R3
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Pour le traitement des NOx I’0zone est responsable en grande partie de 1’oxydation de NO en
NOZ et NO3 .
NO+O3—>N02+02 R4
NO; + O3 »NO3; + O, R5
4. Conditions de simulation
Les conditions des calculs effectués ci-dessous sont indiquées sur le tableau (2)

Tableau?2 : Liste des paramétres de décharge

Parameétre de décharge Data
Gaz N2/02
Pression 380torr
Distance inter-électrode 0.65cm
Surface des électrodes 5cm?
Densité initiale 1.10°
Tension appliquée 15000v

5. Résultats et discussion
5.1. Evolutions des espéces chimiques présentes dans une déchar ge No/O,

(b)

1017

[EnY

o
(i
=

1015

[EnY

o
N
w

107

=
o
©

5]
.
k
e .

Population(cm™)
Population(cm

=
o
2

o
N
[S)
b R R s R R M R B M e e

=
o
o

Temps(us) Temps(us))

Population(cm”)
=
o
.
N

N02+ _." \".

A o S
0,01 0,1 1
Temps(us)
Figure 3: variationstemporelles
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(b) Lesespécesexcitées

(c) Lesespéceschargées
La figure 3 montre I’évolution des densités des espéces créées pendant le passage de la
décharge dans le gaz en fonction du temps. La densité électronique représente une croissance
pour atteindre une valeur maximale de 2,11.10" (cm™) a t=0,03(us), puis commence a
diminué pour augmenté une deuxiéme foie et atteint la valeur de 1,58.10' (cm™) & t=0,5(ps).
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Les ¢électrons vont dissocier des molécules d’azotes et d’oxygenes pour générer d’autres
radicaux dans le mélange gazeux et vont par la suite contribuer soit a la formation soit a
I’¢élimination des produits finaux.

On remarque que les évolutions temporelles des concentrations des neutres et des especes
excitées calculées pour notre modéle cinétique se stabilisent environ 1,13(us). A cet instant
tous les réactifs responsables de leurs transformations ont en effet soit complétement disparu
ou soit atteint une concentration beaucoup trop faible pour faire évoluer davantage le
traitement physico-chimique et la nature des produits finaux principaux ex : Os.

5.2. Evolution des paramétres électriques
(@) (b)
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Figure4: variationstemporelles
(a) Latension
(b) Lecourant dedécharge

La figure 4 montre 1’évolution de la tension et du courant de la décharge en fonction du
temps. On remarque qu’il ya deux pics de courant : le 17 correspond au chargement de la
capacité constitué de deux électrodes dissymétrie, le 2™ représente la décharge couronne
dans Dair. ™ Les especes métastables sont crées par collisions directes avec les électrons de
la décharge accélérés sous 1’action du champ électrique déja appliqué donc leur concentration
est maximale lorsque le courant de la décharge est maximale.

6. Conclusion

Les technologies du plasma non thermiques a pression atmosphérique ont montrées leurs
efficacités dans des domaines aussi variés que la dépollution, le traitement de surface, la
stérilisation ou la production d'ozone. Ces technologies peuvent apporter des solutions
simples et robustes pour la mise en ceuvre de procédés novateurs.

Le modéle cinétique permet de prédire les évolutions temporelles des parameétres électriques
et des densités d’espéces présentes dans le milieu.

Les électrons germes injectés se multiplient sous ’effet du champ électrique et provoque
I’amorgage de la décharge qui est caractérisé par la chute de la tension de charge et la
production des états excités et électroniques de N, et O,, des ions et des atomes N et O. au
cours de ’avalanche ¢électronique, les ¢électrons disparaissent par recombinaison avec les ions
positifs du plasma rapidement qu’ils ne sont créés par ionisation des molécules d’azote et
d’oxygene. Ceci entraine alors une chute du courant de décharge qui finit par s’annuler avec
la tension appliquée, c a dire, quand toute I’énergie stockée sur le banc de condensateurs est
transférée au gaz
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