République Algérienne Démocratique et Populaire
Ministere de I’Enseignement Supérieur et de la Recherche Scientifique
Université Abou - Bekr Belkaid - Tlemcen

Faculté des Sciences
Département de Physique

MEM OIRE

Présentée en vue de I’ obtention du

DIPLOME de MASTER en SCIENCES
Spécialité: Physique
Option : Physique des Plasmas et des gaz ionises

Par

M" BENABDELMALEK Sofiane et M MESSAOUDI Rafika

SIMULATION NUMERIQUE DE LA CINETIQUE
CHIMIQUE D’UNE MIXTURE Ny /O,/NO
PAR DECHARGE COURONNE

Soutenue le 22 Juin 2011 devant lejury composé de :

B. Liani Président Professeur (UABB- Tlemcen)
M. Lemerini Examinateur Professeur (UABB- Tlemcen)
B. Bouhafs Examinateur Maitre de Conférences. A (UABB- Tlemcen)

|.S. Medjahdi Directricedu mémoire Maitre de Conférences.B (UABB- Tlemcen)



Qemerctemen

Nous remercions ALLAH le tout puissant pour nous avoir donné la force et le courage

afin que nous puissions accomplir ce modeste travail.

Ce travail a été effectué a [Université Abou beRy Belkaid de Tlemcen, sous la direction
de docteur 1S MEDJAHDI, Queelle veuille bien trouver ici mes vifs et sincéres
remerciements ainsi que ma respectueuse gratitude pour les conseils qu'elle m'a prodigués
tout au long de la préparation de mon mémoire.

Monsieur B. LIANI, Professeur a ['Université de Tlemcen, a bien voulu s’intéresser a
mes travaux_ et m'a fait [ honneur de présider le Jury de mon mémoire. Je le prie de bien
vouloir accepter mes trés sincéres remerciements.

Monsieur M.LEMERINI, Professeur a ['Université de Tlemcen a accepté d examiner

mon travail. Qu'il veuille bien trouver ici ['expression de ma profonde gratitude.

Monsieur B.BOUHAES, Maitre de Conférences a ['Université de Tlemcen a bien voulu
faire partie du jury. Qu’il veuille bien accepter ici [expression de ma sinceére

reconnaissance.

Enfin notre profond remerciement est adressé d tous ceux qui ont contribué

de prés ou de loin a la réalisation de ce travail.



Dédicace

A mes parents
A mesfrereset seurs
A toute ma famille

Et
A mesamis

Et un spécial dédicace a mon entraineur de full contact & Kick
Boxing monsieur : BELHADJ Mohammed.

BENABDELMALEK Sofiane.




Dédicace

Avec |"aide de dieu tout puissant, )’ ai pu achever ce modeste
travail queje dédie:
-Ames chers parents pour leur soutien durant toutes mes études
en souhaitant que dieu leur accorde santé et longue vie.
-A mesfreres, et seeurs.
-A ma grande famille,
-Je dédie auss a ma chere amie LATIFA, ains a tous mes
amis.
-A toute la promotion de Master L.M.D physique des plasmas.

MESSAOUDI RAFIKA.




TABLE DESMATIERES

INTRODUGCTION oottt et e e e e e e e et e et e e e e e e nanas 2
CHAPITRE | : Généralités sur les plasmas et la dépollution
I I 11 0o [ 1 o o 7
1.2 Notions sur le plasma et les décharges @ eCtriqUES........ovvuviriie i i e e e, 8
121 DEfiNitioN d' UN PlaSMA ... vttt e e e e e e e e e e e 8
1.2.2 DECharge BleCtIiQUE ... . e v ettt e e e e et e e e e 10
|.3.DECNAIGE COUMDMNE. ... ..ccueeteeeeesieeteeeesteesteseesteeseeseesseesesseesseeseaseesseensesseesseesseeneensennsessennes 12
[.3.1. Différents systemes d’ @ eCtrodes ..........ovveiviiiiriie e e 12
[.3.2. Décharge CouronNE POSITIVE ... ...uevvieree e eiiiee e e ieee e eeen e e 13
[.3.3. Décharge COUronNE NEQALIVE. .. .. ... v e iece e et et et et e e ete e e aenaenaas 14
1.4, DEPOIULION DES QAZ ... ee vt ettt et e et et e e e e e e et e et e e e e e eaens 15
1.4.1. Techniques classiques de dépollution .............cocvvveiie i 17
[.4.2. TEChNIQUES Par PIaSMES. .. .. e e e e e e e e e e e 19
L T o] o 11 o o 21
RN EINCES ... et e 22
CHAPITRE 11 Modélisation mathématique et procédure numérique
[1.1. Modélisation Math@matiqUE. .. ...... ..ot e e e e e e e ee e aeaan 26
[1.1.1.Hypotheéses fondamentales. .. .........coie i i e e, 26
[1.1.2.Formalisme mathématique.............coouir i e e 26

11.1.2.1. Equation de transport de laquantité @ (W) .........ccvvvnrrcinennnn 27



11.1.2.2 Equation de transport deladensité ..o i e, 28
11.1.2.3. Equation de transport de la quantité de mouvement..................... 28

11.1.2.4. Equation detransport del'énergie.............covvviiiiiiiiiineneenn, 28
[1.1.2.5. Les équations de conservation de la densité de chaque espéece.......... 29
11.1.3. L'équation d'évolution de latempérature du gaz...........................30
[1.1.4. EQuation de POISSON  ....ceeiiiiii i i e e e a2 30
11.1.5. Coefficientsde diffusions.............cccoo il 31

I Le transport de masse diffusif.............cocoviiiiiii e, 31

ii. Détermination des coefficients de diffusion de I'espéce j dansle

iii. Détermination des coefficients de diffusion binaire ............. 33

[1.1.7.ConditionNS auUX lIMITES. .. .. ee e ot et e e e e e e e e e e e, 35

[1.2. ProcedUre NUMEITQUE. .. ... vee it ie e e e e e e e e e e e e eaeeaeeenneneneneee e 30

I 0208 W g (0T (U lo: 1o o IVN NG o)

[1.2.2.Méthode numérique de résolution des éguations de transport...................... 36

[1.2.3.Principedelatechnique FCT ... e 37

11.2.3.1. Etape |: étape detransport........oovevveve e e e eeaeeae 38

11.2.3.2. Etape |1 étape d’ antidiffusion...................coceeeviievenn .38

11.2.3.3. SHAS2D: Equation physique et traitement numérique.................. 39

[.2.4.CONCIUSION. .. .ot e e e e e e a0
R G NS, . ..ot e e e e e



CHAPITRE 111 Simulation numérique et exploitation des résultats

(NI 1 11 0T [ T £ ) SRR 43

[1.2. ConditioNnS de SIMUIBLION ... ... et e e e e e e e e e e e AB

T3  RESUITALS ... et e e e e e e et e et e e e e e e e n e 47
[11.3.1. justification du choix de laméthode de Boltzmann........................ceee. 47

[11.3.2 simulation de la dynamique du Nitrogene No.........cceoueverveieneneseneneseeeeeenes 49

[11.3.3 simulation de la dynamique d’ une mixture No/O2/NO .......oovviiiiiiinnn, 52

R o o U o P 58
= (= 0= 59

ANNEXE

Jeu des réactions utilisées dans |le modéle de cinétique chimique................coooie i, 65



INTRODUCTION




INTRODUCTION

Ce travail de recherche a été effectué dans le domaine Physique des plasmas et gaz ionises. I
rentre dans le cadre généra de la simulation numérique d’un mélange gazeux mise en évidence de ses
effets sur la cinétique chimique en s'intéressant tout particulierement a I’ é&ude du comportement des
oxydes d’'azote NO dans une mixture No/O,/NO. Cette analyse est effectuée dans les conditions
suivantes: application d'une décharge couronne dans un réacteur fil-cylindre, & la pression
atmosphérique et alatempérature ambiante.

Durant ces dernieres années le développement industriel mondial entraine une consommation
énergétigue de plus en plus importante, ce qui engendre une augmentation croissante des regjets de
polluants gazeux dans |’ atmosphére, une attention particuliere a été portée sur le traitement des oxydes
toxiques minoritaires (tels que les NO et les SOy) contenus dans les gaz d'échappement rejetés par les
véhicules automobiles, les centrales & combustibles fossiles ou les industries de traitement des déchets
domestiques[1,2,3,4]. Ces oxydes ou leurs produits dérivés ont des effets néfastes sur la santé et
I'environnement, ils sont responsabl es de certaines maladies respiratoires, de dégradation de la nature et
du changement climatique [5,6].

L’une des techniques prometteuses pour la destruction des oxydes d’azote est I’emploi  des
réacteurs a plasma généré par des décharges couronnes. En effet, le traitement des gaz pollués par les
décharges couronnes est notamment rendu possible par la multiplication des décharges é ectriques

Dans I’ étude de ce procédé plasma, la simulation est un outil indispensable pour I’ éude de
I’ évolution des diverses especes présentes dans le plasma (électrons, ions, radicaux, oxydes, €tc....) en
fonction des conditions de la décharge (pression, température, distance inter éectrodes, champ
électrique appliqué, etc....) et de la composition chimigue des mélanges gazeux (densité initiale des
espéces présentes dans le mélange) [7, 8, 9]. Rappelons gqu’ apres passage d’ une décharge éectrique
dans une mixture de 95%N,+5%0,+200ppm de NO similaire un gaz pollué, on peut dénombrer dans
le canal ionisé pas moins de 80 especes, considérées comme importantes réagissent selon au moins 900
réactions [10]. Cependant, certaines espéces ains que certains processus ont peu d'influence sur la
cinétique globale. En effet, il est possible a partir d’'un nombre restreint de réactions judicieusement
choisies, d’ obtenir avec une assez bonne représentation des tendances qui donneraient un modéle

complet. Dans notre modéle simplifié, nous avons considéré 40 réactions chimiques dont :



e lesréactions éectroniques pendant la phase décharge
e lesréactions entre les espéces excitées et |es especes neutres

e lesréactions de dissociation et réarrangement thermique.

L es réactions prises en compte sont données en annexe.

L es paragraphes suivants précisent le contenu des différents chapitres du mémoire.
Apreés une introduction générale ou |’ objectif a é&é défini, nous avons dans le premier chapitre présenté
des généralités sur les decharges éectriques et en particulier les décharges couronnes et leurs
utilisations dans I’ é&tude du comportement d’ agents polluants telque les NOx.
Nous avons cité les techniques de dépollution, parmi lesquelles il y a les techniques classiques, les

techniques par plasmas et |es techniques utilisant |es décharges couronnes.

Le deuxiéme chapitre est consacré a la description du modéle mathématique. 1l présente les éguations
classiques de I'nydrodynamique d'un fluide que nous avons retenu pour notre modéle. Dans I'hypothése
ou seuls les phénoménes de transport diffusifs sont prédominants, ces équations regroupent les
équations de conservation de la densité de chague espece chimique. Les équations fluides sont
discrétisées par la méthode des volumes finis et les flux de diffusion sont corrigés par la méthode
F.C.T. (Flux Corrected Transport) [11-12] pour limiter la diffusion numérique.

Le chapitre 111 est consacré aux conditions de simulation, aux données de base et a la détermination des
données initiales nécessaires a notre simulation. On présente aussi |’analyse les résultats obtenus par
notre modél e de la dynamique du gaz neutre réactif post-décharge. Le poids des différents phénomenes
physiques (processus réactionnels et de transport) est analysé en comparant les résultats issus d'un
model e ne prenant en compte que la cinétique chimigue et d'un modéle intégrant la cinétique chimique,

la diffusion des especes dans |le mélange gazeux et les variations de température du gaz.
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Chapitrell Généralités sur les plasmas et la dépollution

[.1. Introduction

Les produits de la combustion du charbon et du pétrole (comme par exemple les
oxydes d azote NOX et les oxydes de soufre SOX) rejetés dans |’ atmosphére par |’'industrie

(comme les centrales électriques, les industries textiles et chimiques; etc...) et les moteurs a
combustion interne des automobiles représentent une part importante de la pollution

atmosphérique actuelle.

Sous certaines conditions d humidite, ces oxydes (d'azote et de soufre) se
transforment en acides (nitriques, sulfuriques ou autres) hautement nocifs (les conséquences
des pluies acides sur les foréts en constituent une illustration catastrophique) ou participent a
la formation des brouillards photochimiques, dont les effets néfastes sur la santé sont bien
connus (augmentation du taux de mortalité, irritation des bronches et des yeux, effets
mutagenes, €etc...).

Si le choix et I'utilisation de combustibles a faible teneur en sulfure a permis de
réduire considérablement I’ émission de I’ oxyde de soufre (SOZ) dans I’air, d’' autres méthodes

doivent toujours étre utilisées pour limiter I’émission de NO.

Le taux de NO dans les gaz pollués peut étre réduit de deux manieres:
* en modifiant les conditions de combustion afin d'inhiber les mécanismes de
formation de NO

* en traitant les NO aprés leur formation.
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|.2 Notions sur e plasma et les déchar ges électriques
1.2.1 Définition d’un plasma

Cest vers 1923, que Langmuir a introduit le terme plasma, a un milieu gazeux
globalement neutre composeé d'ions et d’ électrons (a cause de la similarité avec le sang). Plus
généralement, il est employé pour décrire un milieu gazeux ionisé pouvant contenir une forte
proportion de particules électriqguement neutre (atomes, molécules). Le plasmaest |’ état de la
matiere le plus répandu dans I'univers. 1l entre dans la composition des étoiles, des
ionospheres et des magnétospheres, ains que dans la composition des décharges éectriques
naturelles (foudre) ou créés par I’ homme (lasers, lampes, arcs, etc...).

On peut dire que le plasma est une collection de particules chargées, localisées dans I’ espace,

avec la densité des charges positives a peu prés égae ala densité des charges négatives. Les

charges positives sont généralement des ions, des atomes ou des molécules d' ou on a enlevé

un ou plusieurs éectrons. Les charges négatives sont généralement des électrons, mais dans
certains milieux, on peut rencontrer des espéces é ectronégatives [1-2-3].

On distingue deux types de plasmas :

= Les plasmas chauds (dit aussi plasma de fusion) ol la température dépasse 10°

K, il peut étre compléetement ionisé. Les plasmas de fusion sont |’ objet du pari

ambitieux des hommes de réaliser un réacteur nucléaire utilisant I’ énergie de

fusion entre des noyaux légers de deutérium et de tritium. La température de

ces plasmas se chiffre en millions de degrés [4].

» Les plasmas froids sont des milieux faiblement ionisés dont lesquelles la
température des particules ne dépasse pas quelque dizaines de milliers de
degrés kelvin. Dans les plasmas froids, on distingue les plasmas thermiques ou
toutes les espéces de particules (éectrons, ions, atomes et molécules) ont des
températures voisines, et les plasmas hors d'équilibre ou les électrons ont des
températures beaucoup plus élevées que celles des particules lourdes, A cause
de leur grande mobilité, les électrons sont accélérés dans le champs électrique
et acquiérent une énergie cinétique importante, alors que les particules lourdes
gardent une température ambiante. Les éectrons peuvent céder une partie de
leur énergie cinétique aux particules lourdes par I'intermédiaire des collisions
élastiques[5].
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Le milieu atteint un éat d'équilibre thermodynamique lorsque la température de
I”ensemble est laméme. |l existe alors deux grands types de collisions entre ces él éments:
» Lescollisons éastiques, qui ne participent pas directement al'activation du gaz,
mai s sont responsables de la conduction et de la diffusion de la chaleur.
» Les collisions inélastiques qui sont responsables de changements au niveau
d énergie interne des molécules, de la nature des particules (ionisation,
dissociation, attachement éectronique, ...etc.), en fonction de I'énergie cinétique

des éectrons.

Il est possible alors de définir le degré dionisation o d'un gaz en connaissant la

densité des électrons n. et la densité des particules neutres N:

o=—-" (I-D

Si o < 10™ on parle d'un gaz faiblement ionisé (principales interactions sont de type collisions
électrons- particules neutres).
Si a > 104 le gaz est fortement ionisé (interactions de type collisions éectrons- électrons ou

éectrons- ions).

Il existe de nombreux critéres pour la classification des plasmas. Parmi ces critéres
nous citons la densité électronique et la température éectronique Te qui permettent de définir

lalongueur de Debye Ap :

26 KT\
8 e
e

Ou ¢, est la permittivité du vide, k la constante de Boltzmann, ne la densité éectronique et Te
latempérature électronique. Cette longueur définit la distance sur laquelle les effets du champ
électrigue dus a une charge électrique e ne sont pas neutralisés par |'ensemble de charges de
signe opposé. Elle représente aussi la limite de neutralité éectrique du plasma si elle est

inférieure aux dimensions du plasma, celui-ci sera globalement neutre.
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1.2.2 Décharge électrique

La décharge édectrique est un phénomene physique se produisant dans les gaz
lorsqu'on leurs applique un champ éectrique suffisamment intense [6]. Ce gaz devient aors
plus ou moins conducteur. Les décharges dans les gaz sont dues a |'apparition d'éectrons et
dions libres. La production dun éat plasma dans un gaz se fait a travers l'ionisation des
molécules du gaz par les électrons libres accélérés grace au champ éectrique. En |'absence
d'un tel champ éectrique, |'éat de plasma disparait car les particules chargées séliminent par
recombinaison, diffusion sur les parois et par capture des électrons libres par les atomes ou
molécules éectronégatifs [7]. Les décharges électriques peuvent étre classifiées suivant
différents critéres. la pression, la caractéristique courant- tension, la nature du gaz, la

configuration des é ectrodes, etc. [8].

LV (en volts)
Zonell
G
Décharge sombre ZonelV ZoneV
de Townsend
Zonel | a-oooo- B C\
v, .7
500+ I
lonisation Zonelll
par rayons [y
cosmiques f— Courants - N/
photoélectriques v/, E J F
. Décharge
K Eclairement luminescente
) croissant normale arc
A, SA de la cathode
- i T T T -
0 1016 10-10 107> 1 i{en A)

Figurel.l: Caractéristique courant- tension alimentée par une
tension continue (pointe positive a la pression atmosphérique)
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Les caractéristiques courant- tension de la figure (1.1), présentent les différents
régimes de décharge que I'on peut observer dans l'air, a pression atmosphérique, entre

une pointe et un plan.

% Lepassagedelazonel alazonell est délimité par latension seuil Vo. Au-delade
celle-ci, le courant augmente fortement alors que la tension n‘augmente que tres
faiblement. Les électrons acquiérent suffissmment d'énergie pour ioniser les
molécules du gaz par collision et créent des avalanches éectroniques dites
avalanches de Townsend. Finalement, les électrons n'auront pas suffisamment
d'énergie pour générer d'autres électrons secondaires et la décharge finit par
Séteindre une fois que toutes les charges sont collectées.

X/

s La zone Ill, qui nous intéresse particuliérement, se caractérise par une boule de
plasma localisée a la pointe et correspondant a ce que I'on nomme le régime glow
(régime de décharge couronne). A ce stade, la composante du courant est
essentiellement continue et le courant saccroit faiblement avec latension.

% LazonelV, correspond au régime du streamer ou dard. A la composante continue
du courant, se superpose une composante pulsionnelle.

s Si la tension poursuit son augmentation et dépasse la tension critique Vr, la
décharge passe en phase d'arc et nous avons aors afaire a un plasma chaud. Cette
transition est due a une augmentation de la température dans le canal de décharge
induisant une expansion hydrodynamique et donc une |égére chute de ladensité N
du gaz. Le champ réduit E/N augmente et pouvant atteindre une valeur pour
laquelle I'ionisation est supérieure a I’ attachement électronique, on observe aors

|aformation d'étincelles ou d'arcs.

11
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| .3.Déchar ge couronne

La décharge couronne fait partie de la famille des plasmas froids non thermiques [ 3-6-9-
10-11]. Elle se produit d habitude aux aentours de la pression atmosphérique. Elle est
toujours associée a deux éectrodes, I’'une a un petit rayon de courbure (pointe ou fil), est
soumise a une haute tension. L’ autre électrode a un rayon de courbure beaucoup plus grand
(plaqgue plate ou cylindre) [12-13]. La polarité de la couronne dépend de la nature de la

tension appliquée al’ électrode de faible rayon de courbure (voir figures 1.2 et 1.3)

Figurel.2. Décharge couronne, polarité positive  Figurel. 3. Décharge couronne, polarité négative

1.3.1. Différents systémes d’ électrodes
Les jeux d'éectrodes que I'on retrouve couramment dans les décharges couronnes

sont de type:
* Fil —cylindre
* Pointe—plan
* Fil —plan

Le systeme d’ électrodes « fil —cylindre » est trés utilisé pour ladépollution en volume.
Le systéme mono pointe—plan al’avantage de pouvoir isoler une décharge d’ une part.
Le systeme « multi pointes — plan » a I’avantage de pouvoir controler la répartition des

décharges le long de I’ écoulement.

Plusieurs géométries de répartition d éectrodes sont possibles ; en forme de hérisson, en
alignement de dents de scie, en brosse sur une surface, etc. De plus, des paramétres de réglage
supplémentaires apparaissent, par exemple la densité des pointes, leur positionnement le long

de I’ écoulement ou leur rayon de courbure.

12



Chapitrell Généralités sur les plasmas et la dépollution

|.3.2. Déchar ge couronne positive

La figure (1.4) illustre le processus de génération d'éectrons dans le cas d'une
décharge couronne positive, a courant continu, pour une géométrie fil- cylindre (tension
positive est appliquée au fil et le cylindre est relié a la masse). Les électrons libres formés
naturellement dans I'espace inter électrodes sont accélérés vers le fil. Dans la région
d'ionisation, trés prés du fil, ou le champ électrique réduit est plus grand que 120 Td (1 Td =
10 V.m?), les collisions non- éastiques entre les éectrons et les molécules neutres du gaz
produisent des paires éectron-ion positif [14]. (Par exemple dans l'air sec, O™, et N," sont les
plus dominants). Les nouveaux éectrons libérés sont a leur tour accélérés par le champ
électrique et produisent plus dionisations (avalanche électronique). La décharge éectrique
couronne positive est entretenue par les éectrons secondaires qui sont produits par la
photoionisation du gaz dans la région du plasma. La région d'ionisation est uniforme le long
du fil. Les streamers ne se forment pas dans le cas de la décharge couronne considérée a cause
du coefficient dionisation qui est faible. La région couronne du plasma est définie comme
étant la région ou les réactions dimpact éectronique sont significatives. Dans la décharge
couronne positive, la région couronne du plasma coincide avec la région dionisation ce qui
n'est pas le cas d'une décharge couronne négative. Evans et Inclulet [15] ont mesuré la largeur
de la région visible et ils ont constaté qu'elle est, dans le cas d'une décharge couronne
négative, plus épaisse que celle d'une décharge couronne positive.

La région du plasfna Reégion unipolaire
IO =<y =r ri?rl
AL 1 AL
e TN ™~
Electron .
- Fon nécatf Secondaire Ion pﬂ.&‘]f
Electrode (fil). AN malecale LY /
1 : Y “\. b ¥
: 3 ¥
N e 1
-~

79097
7

-~
B s e i i

Nouvean ¢lectron

f +

Lalimite de la région d'ionisation Electrode
{masse;
EMN=120 Td

Figurel.4. : Entretien d'une décharge é ectrique couronne positive
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Les éectrons libres peuvent aussi sattacher aux molécules éectronégatives du gaz (par
exemple O,) pour former des ions négatifs ou se recombiner avec les ions positifs. La
recombinaison est d'habitude négligeable, parce que les coefficients de recombinaison sont
petits [16] et la densité de charge est relativement basse. Pres du fil de haute tension,
I'ionisation prédomine I'attachement et de nouveaux éectrons sont produits. A la frontiere de
la région du plasma, le taux dionisation est égal au taux dattachement. Les nouveaux
électrons produits sattachent aux molécules pour former des ions négatifs. Au-dela de la
région du plasma, le champ électrique est insuffisant pour produire des électrons. Les ions
unipolaires de méme signe de charge que lefil, dérivent vers la cathode et les ions négatifs se

déplacent vers I'anode. Les ions n‘ont pas assez d'énergie pour provoquer |'ionisation

|.3.3. Déchar ge couronne négative

Les mécanismes de génération d'éectrons et dions dans la décharge couronne
négative différent de ceux de la décharge couronne positive [12, 13, 17, 18, 19]. Dans les
décharges couronnes négatives, les électrons sont présents a |'extérieur de la région
d'ionisation et les électrons secondaires sont produits par la photoémission sur la surface de la
cathode. La figure (1.5) montre les processus qui se produisent dans une décharge couronne
négative a courant continu pour une géomeétrie fil- cylindre (tension négative appliquée au fil -
cylindre relié ala masse). Contrairement a la décharge couronne positive qui est uniforme, la
décharge couronne négative fait apparaitre des points séparés (trichels) le long du fil. Lorsque
la tension appliquée est au voisinage de la tension d'amorgage, seuls quelques trichels
apparaissent. Ils sont irréguliérement distribués le long du fil. Si on augmente la tension
appliquée, le nombre des trichels augmente et la distribution de ces trichels devient plus
uniforme [20-21].
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Figurel.5. Entretien d'une décharge é ectrique couronne négative

|.4. Dépollution desgaz [22]
La consommation d’ énergie, les activités industrielles et automobiles produisent des
rgjets contenant des effluents nocifs en quantité importante. La réglementation impose des

normes de plus en plus contraignantes sur la qualité des effluents rejetés. 1l est nécessaire de
traiter cesgaz avant leur rejet dans |’ atmosphere.

» Les principaux polluants liés aux activités de combustion du charbon et du pétrole
sont

* les oxydes de soufre (SO, ),
* lesoxydes d' azote (NO, ),
* |’ozone (03),

* les Composés Organiques Volatils (COV),
« |le monoxyde de carbone (CO),
* les poussiéres et les suies,

* les métaux toxiques.
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» Lesprincipaux responsables de la pollution

Les rejets des polluants dans I’ atmosphere proviennent des activités humaines :

e l'industrie (usines....)

e lestransports (camions; voitures,; avions; bateaux.......)
o lesfeux deforéts.

e |es centrales thermiques.

» Conséquences delapollution [23]

e Desmodifications climatiques

sécheresse et manque d eau dans certains pays. (Le delta du Nil en Egypte commence
a reculer et desertification de certains pays tel que le Madli, le Niger...). Ce qui
poussera les personnes a partir habiter vers les pays de la cbte ou il y a beaucoup de
monde et de pauvres.

Inondations et tempétes, plusieurs lles basses peuvent disparaitre entiérement si |’ eau
de mer monte un peu. (dans |’ océan pacifique et indien).

Des cyclones, et des grandes tempétes qui naissent sur des mers chaudes seront tres
nombreux et trés violents. (En Amérique et en Asie)

L’ effet de serre est un phénomeéne naturel qui réchauffe notre planéte. Il permet ala
terre de garder une partie de la chaleur du soleil grace a son atmosphere. Le sol ré
émet vers |’ espace des rayons infrarouges que certains gaz a effet de serre interceptent
et rabattent vers le sol, augmentant ainsi la température moyenne de laterre.

Les pluies acides, formées de pollution aimosphérique faisant actuellement |'objet
d'une grande controverse en raison des importants dommages dont elle serait
responsable.Les pluies acides se forment lorsque les oxydes de soufre et d'azote
sassocient a I'humidité de I'air pour libérer de I'acide sulfurique et de I'acide nitrique
qui sont ensuite transportés trés loin de leur source avant d'ére précipités par la pluie.
Outre les effets néfastes sur notre santé, les différents composants de notre

environnement peuvent étre affectés par les pluies acides : eaux, sol et vegétaux.
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e Lesconséquencessur I’homme

Les enfants, les personnes agées et celles qui ont des problémes respiratoires et cardiagues
voient leur état de santé se détériorer lorsqu'ils vivent dans desrégionsouil y ale SMOG,
ou qui vive acotéde d usines et deroutes et laou le sol et la végétation sont contaminés
par les pluies acides.

e |esconséquences sur les matériaux

Lorsgue les précipitations lavent I'atmosphére de ses polluants, pratiquement tout I'ensemble des
différents matériaux ou monuments est susceptible d'ére dégradé.

L'acidification des préci pitations entraine une corrosion des surfaces métaliques: L'érosion des
voies de chemin de fer limite les trains a une certaine vitesse.

Lapierre est également atteinte, on observe laformation d'une crolte en surface qui se décolle
lai ssant apparditre la pierre qui se décolle en poussiére. Mal heureusement la pollution n'épargne

pas les monuments.

> Solution :

-La prévention: par des conventions strictes pour limiter cette dépollution et

I utilisation de moyen écol ogigque et moins nocifs.

-La dépollution: et dans ce domaine, il existe différentes techniques de
dépollution des gaz .Leurs avantages et leurs inconvénients varient selon les proportions

des molécules, du volume et des caractéristiques physiques du gaz atraiter.

[.4.1. Techniques classiques de dépollution

Les principales techniques classiques[9] de dépollution des regjets gazeux sont :

sLafiltration
Ce procédeé est intéressant a mentionner car il est a la base de toute séparation et prétraitement
d effluents pollués. Le principe consiste en une séparation entre une phase discontinue solide ou
liquide et une phase continue liquide ou gazeuse. La filtration est obtenue en interposant sur le

parcours du fluide sous pression une membrane semi perméable qui retient les particules a la
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surface. On peut aussi obtenir le méme effet en piégeant les particules indésirables dans une

masse poreuse.

oL’ adsorption
Cette propriété physique permet aux produits gazeux a éliminer de se transférer ala surface d'un
adsorbant. Ce phénomeéne met en jeu des forces de faibles intensités appel ées forces de Van der
Waals. L’adsorption peut étre réversible ou pas, cette particularité permet dans certains cas de

désorber les substrats piégeurs et donc de régénérer de I’ adsorbant sans avoir ale remplacer.

oL’ absorption
Cette méthode dépolluante utilise un substrat qui retient les substances a éiminer d'un effluent
gazeux. Par exemple, le polluant gazeux pénétre dans une phase liquide et y reste piégé : on parle
de « lavage du gaz ». La captation des particules solides ou liquides est essentiellement due a des
forces d'inertie ou forces d'impact. Pour des polluants gazeux il faut utiliser les propriétés

thermodynamiques et chimiques des trois composants : |e gaz porteur, le polluant et le liquide.

«|_e piégeage cryogénique

Cette méthode utilise d’ autres propriétés physiques de la matiere, les températures de travail sont
inférieures a 200K et permettent |’ apparition dans le gaz a épurer des phénomenes tels que la
condensation et la distillation fractionnée des méanges de gaz, e refroidissement et liquéfaction
des gaz, absorption et adsorption cryogéniques.

sLa combustion
Cette technique est principdement utiliste pour la dépollution de fumées contenant des
hydrocarbures. Ces derniers sont transformeés en ééments inertes non polluants par oxydation a
chaud obtenue a des températures comprises entre 900 et 1200 K. Il est nécessaire de connaitre la
teneur et la nature des polluants a détruire afin d' éviter d’ enflammer les fumeées en cours de
traitement, et d’ obtenir une température de travail suffisamment homogene de I’ensemble de la

masse gazeuse.
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[.4.2. Techniques par plasmas

Les techniques de dépollution par plasmas [24-25] sont divisées en deux groupes. Le
premier groupe utilise des plasmas thermiques (torche a plasma ou arc éectrique) pour faire
monter la température du gaz (500 a 1200°K) et favoriser ainsi certaines réactions de réduction.
Le second groupe utilise des plasmas non thermiques (ou hors équilibre) pour
ensemencer le gaz en especes excitées et radicalaires et ains initier une cinétique chimique de
transformation des polluants.

L es techniques nécessitant des températures de gaz élevées sont :

+ La Réduction Catalytique S8lective (SCR)

qui se base sur I’injection d’ammoniac (NHS) et sur laréduction de NO en azote (N2) en présence

d’un catal yseur.

» La Réduction Non Catalytique Slective (SNCR ou « Thermal DeN OX »)
Qui n'utilise pas de catalyseur mais requiert une température de gaz plus élevée et fonctionne

gréce al’ammoniac ou a des agents a base d’ urée.

» La Réduction Catalytigue Non S ective (NSCR)
Disponible depuis 1945 et qui demande I’ utilisation d’ additifs d’ hydrocarbures afin d’ accomplir

laréduction de NO, ceci en présence d’un catalyseur.

* Le procédé RAPRENOx

Qui fonctionne de la méme maniere que le procédé « Therma DeNOx » mais qui implique

I’injection de I’ acide isocyanique comme additif.

Ces méthodes ne sont pas adaptées a I’éimination des effluents toxiques présents en
guantité minoritaire dans des milieux gazeux occupant de grands volumes (ce qui est le cas des
gaz d’ échappement). En effet, ces techniques demandent |le chauffage des molécules de maniere
non sélective : celaest colteux énergétiquement et par consequent financiérement.

Plus récemment des projets basés sur la formation de plasmas froids non thermiques ont

fait I’objet de recherche dans plusieurs pays. Ces techniques sont basées sur :
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e bombardement (ou irradiation) du gaz par faisceau éectronigue

Cette technique a été initiée dans les années 1970 par la société japonaise EBARA puiselle s est
développée dans les années 1980 en Allemagne et aux Etats-Unis. Le procedé permet d oxyder

les NOX et 802 en HNO3 et HSO4 ces derniers étant ensuite neutralisés par |I’adjonction d’une

base. Ils forment ainsi des résidus solides récupérés par des filtres mécaniques ou des

précipitateurs électrostatiques et sont ensuite va orisés en tant que sels fertilisants.

« Les décharges électriques hors équilibre

Différents types de décharges électriques a la pression atmosphérique peuvent étre utilisées
comme les décharges couronnes, les décharges a barrieres diélectriques, les décharges de surface

et les décharges glidarc.

*L_es décharges a barriéres diélectriques

Elles sont réalisées dans un espace inter — électrodes de faible distance, isolé par la présence d' au
moins un diélectrique sur I’une des éectrodes métaliques (limitant ains |e risque de passage a
I’arc). Elles sont utilisées depuis 1857 par Siemens pour la formation d’ ozone. Elles restent le
principe de base pour la production industrielle de cette molécule utilisée pour le traitement des
eaux de consommation. Les recherches en |aboratoire montrent que ce type de réacteur est adapté
al’éimination de polluants oxydables [ 25-26-27-28-29].

*L_es décharges de surface

Elles sont de configuration plane ou cylindrique. Un diélectrique (céramique) sur lequel une
décharge rampante se propage est incorporeé entre les électrodes. L’ électrode active est une grille
placée en surface de la cé&ramique et I’ @ectrode de masse est un film métallique incorporée dans
cette derniere. Ce type de réacteur a des propriétés similaires a celles rencontrées dans les

décharges couronne [30-31].

|_es décharges glidarc

Elles apparaissent dans des réacteurs constitués de deux éectrodes divergentes. La décharge
s amorce au hiveau du col des électrodes puis se propage le long de celle-ci du fait du flux de gaz
atraiter. Les décharges obtenues sont intermédiaires entre les plasmas hors équilibres et les arcs
électriques, latempérature du gaz étant de I’ ordre de 4000°C [32-33].
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+|_es décharges couronnes

Elles s établissent dans un intervalle gazeux seéparé par deux éectrodes dissymétriques entre
lesquelles s établit un champ géométrique non uniforme. Des performances éevées de
décomposition pour les oxydes d' azote et de soufre sont atteintes avec ce type de réacteur.

Elle permet de traiter les gaz a pression atmosphérique, au sein méme de leur conduit
d’ évacuation. Le traitement <Seffectue soit en détruisant les espéces toxiques soit
en les transformant en especes moins nocives et/ou plus facilement traitables par d autres
techniques de dépollution. Les espéces toxiques traitées peuvent étre des oxydes d'azote et de
soufre du type NOX et SOX ou des Composés Organiques Volatiles (COV). Dans son principe, et

comme nous |I'avons dga indiqué, la décharge couronne permet de créer des radicaux (especes
chimiques trés réactives) qui vont réagir avec les espéces toxiques. A titre d’ exemple, les COV
sont fractionnés en especes plus petites et moins nocives. Les oxydes seront transformés plutdt en

acides puis neutralisés sous forme de sels solides.

|.5. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté des genérdités sur le plasma et les différentes
décharges électriques et plus précisément la décharge couronne avec ses deux types de
polarisation (positive et négative) et dans le but de montrer son réle efficace dans la dépollution
des gaz.

Les différentes techniques fondées sur la génération des plasmas froids sont actuellement
opé&rationnelles. Il reste malgré tout un grand nombre d'interrogations sur les mécanismes
fondamentaux qui entrent en jeu lors d’ un processus de dépol lution.

Dans ce domaine, d autres techniques existent sur la dépollution de I’ environnement, a
savoir :

* Lestechniques de dépollution classiques.

* Lestechniques de dépollution par plasma.
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Chapitrel|l M odédlisation mathématique et procédure numérique

I1.1. Modélisation mathématique

La premiere partie de ce chapitre décrit les principes d’ un modél e mathématique d une
décharge éectrique. Il met I'accent sur la description de I’ éguation de Boltzmann et de ses
moments. L’ état stationnaire de la décharge couronne est décrit par les équations de continuité

couplées al’ équation de Poisson. [1-2-3].

[1.1.1.Hypotheses fondamentales

La modélisation mathématique d'une décharge éectrique hors-équilibre est
relativement complexe a cause des nombreux phénomenes mis en jeu et de leur fort couplage,
par exemple celui entre la variation des densités de particules chargées et celle du champ
électrique.
Dans les conditions de décharge qui nous intéressent dans ce travail, le degré d’ionisation est
inférieur & quelques 10°°. Pour ce faible degré d'ionisation, I’ équation de Boltzmann qui ne
prend pas en compte les interactions a longue portée entre parties chargées, mais suppose que
les collisions sont ponctuelles et instantanées est une bonne approximation pour décrire le

transport des électrons et leurs collisions avec les neutres.

[1.1.2.Formalisme mathématique

S f(r,w,t) représente lafonction de distribution a une particule des vitesses d'une

collection des N particules de masse m, I’ évolution de cette fonction de distribution dans tout

I’ espace obéit al’ équation de Boltzmann qui s écrit sous laforme suivante :

G - F - o

T f(FWt)+ WV f(FW,t)+ —V , f(F,W,t)={——f(F,W,t 1.1
T ( ) ( ) v ( ) {ét ( )}m“ (1.1)
ou :

f(r,w,t) €tant lafonction de distribution a une particule des vitesses d'un ensemble de N
particules,
W représente lavitesse particulaire.

F représente |’ accélération imposée aux particules de masse M par les forces extérieures.

| = ‘

V. représente le gradient dans |’ espace des positions.

r

%W représente le gradient dans |’ espace des vitesses.
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{ a Hr Wt)} représente le taux de variation de la fonction de distribution du aux collisions.
at 1 tl

coll

11.1.2.1. Equation detransport dela quantité ¢ (W) :

Multiplions I'équation (11.1) par ¢ (W) et intégrons dans tout |'espace des vitesses:

O . . E. o
{ vjv )j [E P00 + (9, F(FW0) + (Y, (7)) [p(i)d =

(6 e
” {zf(r,w,t)}m”go(w)d W (11.2)

(w)

Finalement, I'équation de transport de la proprieté ¢p sécrit aors:

0

SANED(p ) 49, { NED(p0)w) |-

§|'rn

[ NEO( Vo)) |

(w)

Cette équation est relative a l'unité de volume du gaz, autour du point repéré par son rayon
vecteur I, et au tempst.
L'évolution de la propriété macroscopique( , est due:
e aux flux de particules vers l'intérieur et I'extérieur de I'édément de volume
considéré,
e aux variationsde ¢ avec |les parametres d'état de chaque particule,
e aux collisions qui se produisent dans I'édément de volume local. Toute
particule venant de |'extérieur de ce volume y dépose I'excédent de la

propriété ¢ qu'elle transporte par rapport a la valeur moyenne de cette

propriété dans I'éd ément de volume considéré.

27



Chapitrel|l M odédlisation mathématique et procédure numérique

[1.1.2.2 Equation detransport de la densité:
Si on pose dans " équation (11.3) @ (W) =1 et { Wi(F, t) ) =V/(F, t), on obtient dorslarelation

suivante:

% N, t)+V, (N(F, ) V(F, 1)) = ”j {% f(F, W, t)} dw (11.4)
(w)

coll

dans cette équation V (', t) représente la vitesse moyenne macroscopique de |’ ensemble.

[1.1.2.3. Equation detransport de la quantité de mouvement :

Si on pose dans |’ égquation (11.3), ¢ (W) = M w on obtient aors:

%(M N, OV (T, D)) +V, (NFOMV(F, DV (1) +P) - (5 M N(F,t))

_ fﬂ{% i (r”,v”v,t)} M wd*w (11.5)

(w)

coll

[1.1.2.4. Equation detransport del'énergie:

Posons ¢(W) = %M w? dans|’équation (11.3) on obtient immédiatement:

£+ W)+ 9, W WV (0} 49, G+ 9, (#V(F0)

~N(F,)E.V(F 1)) = M%MN(F,t)WZ(F,t){% f(F,\Tv,t)} d’w (1.6
(w)

coll

Pour la fermeture du systeme d'équations (l1-4), (11-5) et (11-6), on introduit |'éguation d'état

des gaz parfaits.
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11.1.2.5. Les équations de conservation de la densité de chaque espéce

Dans le cas ou le mélange gazeux ne présente pas d'écoulement convectif, I'éguation

d'évolution de la densité d'une espéce j dans |le mélange sécrit:

D vaiv(n,v,(m) =S(N (I1-7)

avec

e njladensité del'espécej,
on.
o % son taux de variation temporelle,
e T latempérature du gaz,
o div(n;V,(T)) letransport diffusif &lavitesse de diffusion V;(T) del'espéce | dansle mélange

gazeux,

¢ S/(T) letaux de variation de n; di ala cinétique chimique.

Le suivi de |'évolution du gaz réactif se fait par la résolution de (n, - 1) équations du
type (I-1) ot n, est le nombre d'espéces chimiques qui composent le gaz. La densité totale n

du gaz est donnée par |'équation classique d'un gaz parfait:

P=nksT (11-8)
avec
Np
n=>n, (11-9)
j=1

P est la pression en Pascal, kg la constante de Boltzmann et T la température absolue (en
Kelvin).

Les équations d'évolution de chaque espéce sont tres fortement couplées entre elles.
En effet, le terme source de cinétique chimique et la vitesse de diffusion de chague espéece
dépendent tous les deux et a chaque instant de la densité de toutes les autres espéces

chimiques présentes dans le gaz.
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[1.1.3. L'équation d'évolution dela température du gaz

Les variations de température du gaz sont le résultat des transferts d'énergie thermique
des particules chargées vers les particules neutres. Ces transferts seffectuent de deux
manieres différentes. Les collisions éastiques entre particules chargées et particules neutres
chauffent directement le gaz tandis que les collisions inélastiques modifient I'énergie interne
des atomes et des molécules neutres. L'énergie d'excitation électronique et I'énergie
d'excitation vibrationnelle relaxent sous la forme d'énergie thermique avec un certain délai.
Nous faisons ici I'nypothése tout a fait acceptable que la relaxation des espéces excitées
électroniques sur des états radiatifs est instantanée. Par contre, la prise en compte du
chauffage retardé di a la relaxation des états excités vibrationnels en énergie thermique nous
oblige a coupler |'équation d'évolution de latempérature du gaz avec |'équation d'évolution de
la densité d'énergie moyenne ¢, des atomes et molécules sur des états excités vibrationnels.

Ainsi, nous obtenons | e systéme d'équation suivant [4]:

o\pC T
% = (f, + f)0.E +div(A(T)grad(T))+ Z* (11-10)
TV
Oe, N i
e =fJE-C (11-11)

Vv

p est la densité de masse du gaz, C, la capacité calorifique a pression constante, J la densité
de courant, E le champ électrique, A le coefficient de conductivité thermique du mélange et 1,
le temps moyen de relaxation de |'énergie d'excitation vibrationnelle du gaz en énergie
thermique. f; représente la fraction de la puissance totale J.E consommée par collisions
élastiques, fe la fraction consommée par les processus d'excitation éectronique et f, la

fraction d'énergie consommeée par les processus d'excitation vibrationnelle.

[1.1.4. Equation de Poisson

Le cacul du champ de la charge d espace possede un caractére déterminant durant
I’ évolution des particules chargées. En effet, tous |es paramétres de transport et les données de
base relatives al’ionisation, la vitesse de dérive, etc. sont étroitement dépendantes du champ
réduit E/N et une toute petite variation de celui-ci peut entrainer des effets en cascade

concernant lamultiplication des charges.
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Dans une décharge a pression atmosphérique, quand les densités de particules chargées
atteignent de fortes valeurs impliquant donc un bilan de charge de I’ordre de 10"°cm, le

champ perd alors sa nature strictement géométrique et integre celle de la charge d espace. Le

champ E revét aors une importance découpl ée, de méme nature que de petites variations de
densité de particules neutres N, car tous les coefficients de transport fondamentaux
sexpriment en fonction du champ réduit E/N. En raison du role fondamental du champ
électrigue, une méthode numérique alliant précision et rapidité doit étre sélectionnée :

(i) précision, car en effet chagque écart de lavaleur réelle du champ, se répercute d’ une
facon doublement exponentielle sur I’ évolution des espéces.

(i) rapidité, car le champ électrique doit étre calculé quatre fois durant un unique pas
de temps du cycle FCT a deux dimensions décrit précédemment, afin d’interpréter toute les
variations de densité de particul es chargées.

L’ équation de Poisson s écrit :

oV oV
?“r?:gﬁ(r,Z) (”-12)
0

avec le terme de droite représentant la charge d’ espace.

I1.1.5. Coefficients de diffusions

V. Letransport de masse diffusif

Le transport de masse diffusif des especes peut avoir des effets importants sur la
réactivité chimique locale du milieu. A l'inverse, la cinétiqgue chimique, qui modifie la
concentration des espéces dans le mélange, induit des mouvements diffusifs des zones de
forte concentration vers les zones de faible concentration. Cette interconnexion des
phénomeénes a laguelle se ragjoute le fort couplage entre les équations de conservation de la
densité de chaque espéce montre toute I'importance de la modélisation des flux de masse
diffusifs nV;(T).

La théorie cinétique des gaz montre que le flux de masse diffusif d'une espece dans le
mélange est le résultat de trois mécanismes :

e Lepremier est associé ala présence de gradients de concentration.
e Le second indique qu'un mouvement diffusif peut naitre dans le mélange a

cause d'un gradient de pression (les forces de pression n'agissant pas de
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maniere identique en fonction de la masse et de la concentration des

molécules).

e Letroiséeme mécanisme est lié alaprésence d'un gradient de température.

Dans notre cas, seule la diffusion de masse provenant des gradients de concentration
sera prise en compte sachant que les deux autres mécanismes ont des effets négligeables car
ils ninterviennent que dans des cas trés particuliers comme |'étude des ondes de choc par
exemple. Le paragraphe qui suit montre que la linéarisation des phénomenes de transport
conduit & une vitesse de diffusion d'une espece qui est proportionnelle au gradient de
concentration de cette méme espece. Le coefficient de proportionnalité sappelle le coefficient
de diffusion de I'espéce dans le mélange. Il dépend notamment de la température, de la

pression et de la densité du gaz.

V. Déter mination des coefficients de diffusion del'especej dansle mélange

Le flux de diffusion de masse de |'espéece j dans le mélange est donné d'aprés [5] par la
relation:

& gjnkvk(T)/Djk(T)
R SN N M N (119

n; et n, sont respectivement les densités de I'espece | et k, r la direction de I'espace qui porte le
gradient de concentration de |'espece j et D(T) le coefficient de diffusion de I'espece j dans le
mélange binaire j, k. Le poids du second terme de I'équation (1-6) est négligeable si la
concentration de |'espece j dans le mélange est faible. Dans ce cas, le flux de diffusion est

proportionnel au gradient de ladensité et sexprime par la relation:

on; o

:_ > nk/(nDjk(T))

k#j

n,V,(T) (11-14)

Le coefficient de proportionnalité sappelle le coefficient de diffusion D;(T) de I'espéce j dans
le mélange. Son expression est donnée par laloi de Blanc [6]:
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-1

(11-15)

D;(T)= Lz][ S,—i(:)J

L'équation (1-6) nécessite a chaque instant des calculs matriciels avec des matrices
carrées de dimension n, (n, éant le nombre d'espéces du méange). Nous lui avons preféerée
I'équation (1-7) pour toutes les especes dont les concentrations sont faibles dans le mélange et
nous avons utilise la loi des gaz parfaits pour calculer la concentration des especes

majoritaires.

Del'équation (I-7), on extraire la vitesse de diffusion de |'espece j dans le mélange:
Vi(T)=——D;(N—* (11-16)

[I'est important de remarquer que pour des coefficients de diffusion D;(T) et des gradients de

concentration ¢énh; /& quasi identiques, la vitesse de diffusion d'une espece dans le melange

est d'autant plus faible que sa densité n; est élevee.

Vi. Déter mination des coefficients de diffusion binaire

Laloi de Blanc fait appel aux coefficients de diffusion binaire Dy(T). Ces coefficients
sont donnés par la théorie cinétique des gaz en supposant que le potentiel d'interaction entre
les deux particules j et k dans le mélange binaire est de type Lennard-Jones . Dans ce cas,
D(T) est donne par larelation suivante [7]:

JTP(M;+M,)/2M M,
Paajk2ij*(Tjk*)

D;(T) = 0.0026280 (11-17)

Pa est la pression totale du gaz en atmosphere, M; et M les masses molaires des especes j et
k, Qi (Tj ) l'intégrale réduite de collision fonction de la température réduite Ty = ksT/gjk.
gk € o sont les paramétres (énergie du puit et diamétre de collision) du potentiel
d'interaction des espéces | et k dans le mélange binairej, k.

Les valeurs de gk et de ojc sont calculées par des lois empiriques en fonction des
parametres g, g €t oj, ok du potentiel d'interaction des particules dans leur gaz pur respectif.

Ceslois empiriques donnent [7]:
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Ek= o en (11-18)

J

1
Ojk = - (0}:0k) (11-19)

Les formules donnant & et ojx sont valables pour des interactions entre deux
molécules ne présentant pas de moment dipolaire permanent (interaction non polaire - non
polaire). Elles doivent étre multipliées par un facteur correctif dans le cas d'une interaction
polaire - non polaire ou polaire - polaire. L'estimation des facteurs correctifs pour les especes

gue nous prenons en compte donne des valeurs trés proches de |'unité.

Le potentil de Lennard-Jones n'est qu'une approximation du potentiel reéel
dinteraction entre deux particules. De ce fait, un couple de vaeurs ¢ et ¢ ne suffit pas a
rendre compte des variations des coefficients de transport macroscopiques d'un gaz pur sur un
grand intervalle de température. Le choix d'un couple de vaeur ¢ et o doit donc se faire

autour d'une température moyenne proche de nos conditions d'étude.

[1.1.6. Modélisation dela cinétique chimique
La réactivité du gaz (c'est a dire la cinétique chimique) est prise en compte dans le

terme source S;(T) de chague équation de conservation de la densite {I'équation (I-1)}. Notre
modele de cinétique chimique se limitera au schéma réactionnel qui gouverne la seconde
phase du traitement, c'est a dire apres le passage de la décharge et avant |'adjonction d'une
base.

Dans le cas ou les réactions chimiques sont des réactions a deux corps, Si(T) est

donné auninstant t par larelation:

S(T) = Y £k, (D(ngNy). (11-20)

ko (T) est le coefficient de réaction de la réaction chimique numero a et (ngnp),, Ie produit des
densités des especes g et p qui interagissent dans la réactiono.. Les signes positifs et négatifs
Sapparentent a des réactions de formation ou de disparition de |'espece j.
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Le modéle cinétique prend en compte 9 espéces réagissent entre elles suivant 40
réactions sélectionnées. Dans ce modéle, les 40 coefficients de réaction associés a chague
processus chimique sont une donnée de base indispensable pour résoudre le probléme posé.

Une magjorité de ces coefficient, notés k, sont fonction d une température T et de trois

parametresK ,n,6 . lls s écrivent :

k, =KT” exp(—G/T) (11.21)

Dans cette formulation, T est la température de I’ espece la plus chaude intervenant a
gauche de la réaction. Dans ce cas d’ une réaction entre électron et une espece lourde (ion ou
neutre) ¢’ est la température éectronique qui gouverne le processus. Dans le cas de réactions
entre espece lourdes (neutre, ion négatifs ou positifs), T est la température du gaz dans

I” hypothése ou

Tion = lneutre =T

Certains coefficients de réaction, mettant en jeu des électrons et des especes lourdes neutres,
ont été estimés par résolution de I’ équation de Boltzmann des électrons. D’ autres, spécifiques

a certaines réactions ions neutres, sont issus d’ un modéle particulaire.

[1.1.7.Conditions aux limites

Nous admettons que la température du métal constituant |’ anode et la cathode n’a pas
letemps devarie et qu’ elle garde lavaleur , température initiale du gaz 300° K (température
ambiante). Donc s (7, ) = atout instant de la décharge et pour tout vecteur ~ , dont
I’ extrémité est située sur la pointe ou sur le plan.
Les conditions aux limites de particules neutres s énoncent ainsi :
La composante radiale de la vitesse doit toujours étre nulle, ainsi que les gradients de toutes
les grandeurs (densité, température et pression) calculés dans la direction radiale. Ceci se

traduit par les relations suivantes :
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I1.2. Procédure Numérique

[1.2.1.Introduction

C était en 1971 que Boris et Book ont proposé une nouvelle approche pour résoudre
numériquement |'équation de continuité ce qui rapporte des résultats physiquement
raisonnables méme dans les circonstances ou les algorithmes standards échouent. Cette
approche, appelée la correction de flux de transport (F.C.T), est d’ordre indéterminé mais
génére des résultats réalistes et précis, En plus de la conservation de densité, dénominateur
commun aux autres algorithmes classiques, le schéma de correction de flux de transport
(F.C.T.), utilisé dans ce travail, est strictement positif et convient particuliérement aux cas de
propagation de forts gradients spécifique a notre décharge. La technique de F.C.T. maintes
fois utilisée avec succes dans les décharges dans des gaz faiblement ionisés [8-9-10], et

comparée a d’ autres méthodes performantes [11].

[1.2.2.M éhode numérique de résolution des équations de transport

Toutes les équations de transport des particules neutres définies précédemment

obéissent ala méme forme générique :
aa—‘f+ div(gv)=S, (11-1')

ou (p(r,z,t)est la grandeur transportée (densité, quantité de mouvement ou énergie) et
S(r , z,t) désigne |e terme source de |’ équation de transport correspondant.

Les éguations de transport qui sont étroitement couplée sont discrétisées par la méthode des
volumes fini (par exemple [10] et corrigées par la méthode développée par Boris et Book[12-
13-14] est d’'ordre indéterminé mais génére des résultats réalistes et précis, En plus de la
conservation de densité, dénominateur commun aux autres algorithmes classiques, le schéma
‘Flux Corrected Transport FCT’, utilisé dans ce travail, est strictement positif et convient
particulierement aux cas de propagation de forts gradients spécifique a notre décharge. La
technique de ‘Flux Corrected Transport’ (FCT) maintes fois utilisée avec succés dans les
décharges dans des gaz faiblement ionisés et comparée a d autres méthodes performantes
[15-16 -17].

Le traitement numérique d'une équation du type (11-1") passe par la discrétisation de
I'espace continu ce qui revient a définir une taille du volume de contréle ou maille. Cette

derniere varie selon I’é&endu du fluide a simuler (quelques microns dans le cas des micros
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systemes, a plusieurs milliers de métres pour les phénoménes atmosphériques) et selon la
précision souhaitée. En effet, le calcul d'une densité exacte a I'échelle d’un volume de
contréle, suppose qu’'il N’y a pas de concentration significative de particules en un point de ce
volume. Ladiscrétisation du temps revient a passer d'un tempst & un temps t+At ultérieur en
supposant une évolution linéaire des phénomeénes de transport entre ces deux instants. La
discrétisation spatiae se fait en découpant |'espace en ééments de volume fini et en intégrant
I'éguation (11-1") dans ces éléments de volume.

Cette discrétisation des équations saccompagne inévitablement d'un certain nombre
d'hypothéses de discrétisations conduisant a des pertes dinformations. Ce sont ces pertes
dinformations qui sont a l'origine des fluctuations numériques (dissipation, oscillation et
diffusion numérique). Il existe un grand nombre de méthodes numériques qui limitent ces
fluctuations. Deux familles se distinguent, les méthodes implicites et les méthodes explicites.
Les méthodes implicites sont moins contraignantes en pas de temps d'évolution mais sont plus
enclins a la diffuson numérique. Les méthodes explicites gérent mieux les fluctuations
spatiales mais leur critere de stabilité conduit aréduire les pas de temps d'évolution.

Nous utiliserons dans ce travail une méthode explicite plutét qu'une méthode implicite par
soucis de précision. Notre choix sest porté sur la méthode F.C.T. (abréviation de Flux

Corrected Transport).

I1.2.3.Principe delatechnique FCT

L’'idée centrae de la méhode FCT est d appliquer une diffusion corrective a un
schéma de transport dispersif, en localisant la diffusion uniquement aux régions ou des
oscillations dénuées de sens physique ont tendance a se former suite a la dispersion. Cette
diffusion corrective est non linéaire car sa valeur dépend des valeurs de la densité de charge

ou de masse p . Ladiffusion est appliquée de maniére conservative, de sorte que lorsgu’ une

guantité de fluide est soustraite d’ un point, elle se trouve compensée par une quantité égale
rajoutée ailleurs. Ainsi, des petites quantités de densités sont extraites localement d’un point a
I” autre sans toutefois altérer le systéme global par des gains ou des pertes.

En résumé, latechnique de correction FCT comprend deux étapes principales :

Une étape de transport (étape 1) suivie de I’ éape d’ antidiffusion ou de correction (étape I1).

Les deux étapes sont conservatives (i.e. pas de création ou de disparition de particules de
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maniere non physique) et strictement positives. Leur interaction permet le traitement de forts
gradients sans générer les oscillations dispersives habituelles.

11.2.3.1. Etape|: éape detransport
L’ étape de transport de I’ algorithme a 1-Dimension de type SHASTA FCT (Sharp and
Smooth Transport Algorithm) a une explication géométrique simple avec la possibilité d’ une
extension multidimensionnelle. L’équation de transport compléte reliant {p ;‘*1} a {pj"}
S écrit donc :
2

ol =G oot (3 4% Jotu-2ot o0t )

Le traitement aux frontieres dépend uniquement du probléme physique.

L’ étape de transport SHASTA maintient la conservation et la positivité, mais possede une trés
grande diffusion d ordre zéro aussi bien qu'une dispersion d’ ordre 2 habituel et d'une
diffusion dépendante de la vitesse. Cette forte diffusion se répercute sur le profil de densité

initial de la maniére suivante:

pr=p) +nlpl.—200 +p},) (11-3)

Dansle casdelavitesse nulle, I’ éapel seréduit al’ équation de diffusion suivante
1
pi=p; +§(p?+1 ~2p? +p?,)
Ainsi, la suppression de cette diffusion abusive en appliquant une antidiffusion égae et

opposée, apparait naturellement et constitue I’ étape 1.

[1.2.3.2. Etapell: étape d’antidiffusion

La résolution de ce systeme a une dimension est immeédiate. Aing, le résultat de
I” étape | {p]l} peut étre utilisé pour trouver une densité corrigée {{311}

—1 1—1 —1 —1 ’
p:]!-zpj+§pj+l_2pj+pjl] (11-4)

L’ expression de |'antidiffusion explicite suivante permet d’ enlever la diffusion nette des
équations (11-24)
-1 1}

— —1 —1 ’
p}zp,-—ép,-ﬂ—ZPﬁPj—l (1)
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Cette antidiffusion n’est certainement pas positive. L’ antidiffusion de I’ étape |1, qui a pour
unique but d’ extraire les erreurs d ordre numeériques introduites durant I’ éape |. De nouveaux
maxima et minima sont en fait créés en des endroits physiquement injustifiés et de plus le
nouveau minimum est négatif. Afin d’ éliminer les éléments détruisant la positivité, il est utile
detravailler directement avec des flux de masse. L’ équation d’ antidiffusion se réécrit alors

—1
P :p} - fj+1/2 + fj—1/2 (11-6")

c

ou I’ on définit les flux (de masse) d’ antidiffusion par les flux corrigés {fm,z} tels qu'ils sont
suggérés par Boris et Book [Bor-1a 5] [Boo-1 et 2] sont donnés par laformule:

1

Flas =804, max{o, min(Ajl,z Sgn Ai+l/2’II§"|AJ'+1/2|’A1+3/2 sgn Ai+1/2j}

_ 1 1
AVEC Ajy)p =Pl ~ P

En résumé, nous avons donc decrit la philosophie générale de laméthode F.C.T.
Nous nous attacherons dans le prochain paragraphe a mettre en ceuvre un cas particulier de la
technique FCT (Phoenical SHASTA FCT) dans le cadre de la résolution des équations de

transport a deux dimensions cartésiennes.

11.2.3.3. SHAS2D: Equation physique et traitement numérique
La résolution des équations hydrodynamiques de forme générique :

F_ %(Fv)+8 (1-7)
ot or

ou S est le terme source scalaire conservatif et le champ de vitesse v est considéré connu et
fixé durant le cycle.

L’ équation précédente résume en fait les équations de continuité de masse, de quantité de

mouvement et d’ énergie et dans le cas du gaz neutre :

2 1 Flov)-0 (11-8)
68_1’5 +¥[pvi)=3, (11-9')
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28 ev)-s, (11-10)

Avec p ladensite, v lavitesse, ¢ |’énergie totale, S, e S, lestermes source de quantité de

mouvement et d’ énergie (les détails de la procédure FCT sont donnés en annexe2).

[1.2.4.Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté dans une premiere partie le modele

mathématique sur lequel se base notre analyse et nos simulations. Ce formalisme repose sur
les éguations macroscopiques de transport de densité, de quantité de mouvement, et de
I’énergie totale de chague espéce dans le gaz. Ces équations prennent en considération le
transport diffusif des particules dans les mélanges gazeux ainsi que la cinétique chimique du
milieu. Les variations de température du gaz sont prises en compte par |I'équation de la
chaleur. L'ensemble du modéle est fermé par I'éguation d'état d'un gaz parfait.
Ces éguations aux dérivées partielles, seront mises en ceuvre dans le cadre de |’ étude de la
décharge cylindre-plan. Le probleme qui S est posé ensuite, est de trouver une méthode de
résolution numeérique pour le traitement de ce systeme d’éguation non-linéaire. La, encore,
plusieurs choix sont possibles pour définir une procédure numérique unique, par laquelle nous
pourrons traiter un tel systéme déquations. Donc, il nous faut maintenant adapter et
dével opper une procédure numeérique rapide et simple a mettre en ceuvre pour larésolution de
notre systeme d’ équation

Donc, dans une seconde partie, nous avons expose la méthode numeérique de résolution
des équations de transport. Cette méthode doit limiter |’ apparition des fluctuations artificielles
comme la dissipation, les oscillations et la diffusion numérique. La méthode retenue est la
méthode F.C.T (Flux Corrected Transport).
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Chapitrelll Simulation numérique & exploitation desrésultats

[11.1 Introduction

On s'intéresse dans ce chapitre a la simulation d’ une mixture No/O,/NO. La figure
(111.2) rappelle les trois étapes principales qui conduisent ala suppression des oxydes toxiques
contenus dans un gaz regjetés dans I'amosphére par les industries et les véhicules
automobiles, les oxydes d’ azote bien que minoritaires devant les molécules dominantes du
gaz réagissent avec elles et se transforment en acides (nitrique, sulfurique ou autre)

hautement nocifs.

En plus de I’ensemble des processus chimiques initiés par la décharge, I’interaction
entre les especes accroissent d' une part, la température du gaz et générent une dynamique
des neutres. D’ autre part, cette augmentation de température modifie totalement les taux de
production et de création de certaines especes chimiques, et les coefficients de réactions
chimiques, peuvent varier exponentiellement avec la température du gaz. Dans ces conditions,
toute variation de température se répercute sur |I'ensemble de la cinétique chimique de

réduction des oxydes a cause de la forte interconnexion des éguations cinétiques [ 1-2-3-4-5].

genérateur
HT

gaz pollué gaz purifié
[
- ~
\J J

échelle de temps

* D S SEmm——— 2
0s 102 10% 10210
étape 1. phase décharge étape 2: étape 3:
Création des radicaux Destruction des NOx et SOx Injection d’ une base
primaires (O, N) et création des acides pour la formation
et secondaires NO,, Os dessels

~o ¥

[%2]

Figurelll.1. Principal es éapes de la destruction des oxydes d’ azote [6].
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Premiére étape:
Cette étape correspond au passage des décharges couronnes dans le gaz, elle a pour but
la création des radicaux primaires (tels que O, N) et secondaires (tels que NO,, O3) par
impacts é ectroniques puis par impacts ioniques sur les molécules majoritaires du gaz :

Deuxiéme étape :
Durant la seconde étape, les radicaux actifs réagissent avec les oxydes toxiques pour
former des acides.

Troiseme étape :
Enfin, durant la troisieme étape ces acides sont neutralises en sels minéraux (des
nitrates) par |'adjonction d'une base (tel que I'ammoniac) :

Notre travail est consacré ala simulation des deux premieéres étapes du procéde plasma
de dépollution. Cette simulation doit prendre en compte les différents effets induits par le
passage d'une décharge couronne dans un gaz [7]. Comme nous venons de le rappeler,
I'interaction des électrons avec les molécules majoritaires du gaz modifie la composition du
gaz (en créant notamment des radicaux) et induit donc une forte activité chimique dans le
mélange [8].

Lamodélisation du gaz neutre réactif doit donc inclure I'ensemble de ces phénomenes.
Toutefois, et par un souci de simplification, nous supposerons que le gaz n'a pas de
mouvement convectif initial. Ces hypotheses sont val ables dans le volume de la décharge loin
de I'anode [2,9]. Dans ce cas, la dynamique du gaz neutre réactif se modélise a I'aide des
équations de transport de la densité de chaque espéce qui compose le mélange et de I'égquation
d'évolution de latempérature du gaz.
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[11.2. Conditions de simulation

Nous considérons une décharge couronne négative traversant le gaz dont la pression
initiale est de 10° Pa et la température égale & 300 K. La géométrie de la décharge utilisée est
de type fil-cylindre (fil = anode ; cylindre = cathode) de rayon égal a 11mm. Un potentiel
negatif de 7 kV est appligué al’ anode avec une intensité maximum aux environs de ImA. Les
différentes données sont résumees dans le tableau (111-1) et la figure (111-2) nous rappelle la

géométrie du dispositif.

Caractéristiquesdela décharge

Rayon du cylindre Intensité maximum Tension appliquée

11 mm 1 mA 7 kV

Caractéristiques du gaz

Composition Pression initiale Température du gaz
95% de N,, 5% de O, 10° Pa 300°K
et 200 ppm de NO

Configuration

Décharge couronne fil-cylindre (fil=anode, cylindre = cathode)

Tableau I11.1.tableau récapitul atif des conditions de simulation

Fil (anode)

— 1
S
—

Cylindre (cathode)

_/

Rayon =11 mm

Figurelll.2.Configuration fil-cylindre
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L’ ensemble du modéle, permet I’ étude de la dynamique des especes induites par une décharge
couronne et permet de suivre plus spécifiquement la variation de leurs densités. Ces variations
sont ensuite prises en compte dans le code de cinétique chimique pour déterminer leur
influence sur réduction du NO. Le modéle prend en compte les électrons, les especes neutres,
et |es especes excitées.

Dans ce modéle, les coefficients de réactions associés a chaque processus chimigue sont une
donnée de base indispensable pour résoudre le probléme posé. Une magorité de ces
coefficients, notés K,, sont issus de la littérature [10], ou ils sont donnés sous la forme
d Arrhenius, c'est-a-dire en fonction d’ une température T et de trois parameétres K, 7, 6, ils

S écrivent :

K, (T)=KT" exp(— gj (I1-1)

Dans cette formulation, T est la température de |’ espéce la plus «chaude» intervenant a
gauche de la réaction. Dans le cas d’ une réaction entre éectrons et une espece lourde (ion ou
neutre), ¢’ est la température éectronique qui gouverne le processus. Dans le cas de réactions
entre espéces lourdes (neutres, ions négatifs et métastables) T est |la température du gaz dans
=T =T

I"hypothése ot : T, = T e =
Le systéme s écrit d’ une maniere condensée sous laforme:
dN(t)
W F(, N 11-2
& - FEN) (111-2)
Ou
N (t) représente |la densité des espéces considérées dans le plasmaal’instant t

F (t, N) le terme source fonction des coefficients de réactions et des densités.

La résolution du systeme nécessite les concentrations initiales de chaque espéce N (t=0).

L’instant initial pour nous, correspond al’instant qui suit le passage de la décharge.
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[11.3. Résultats

L'objectif du modéle de cinétique chimique est de nous fournir des informations sur
I'évolution des diverses especes présentent dans le gaz pollué et en particulier sur |’ oxyde
d azote, pour des conditions de décharge é ectrique bien déterminées.

Il est important de noter que la cinétiqgue chimique est généralement traitée en
supposant que la température du gaz est constante durant les deux phases d'évolution,
correspondant d'une part, au passage de la décharge et a la formation des radicaux primaires,
et d'autre part, a la création des radicaux secondaires et des acides permettant la réduction de
I’ oxyde d’azote. Pour cela, nous avons simulé, grace a un code numérigue de la cinétique
chimique développé dans notre groupe, I'évolution de quel ques espéces présentes dans un gaz

pollué.

[11.3.1. justification du choix de la méthode de Boltzmann

Les paramétres de transport sont déduits de la connaissance des données de bases
dans les gaz parents en utilisant une approximation linéaire qui tient compte des pressions

partielles de chaque constituant du mélange [10] :
n
Cr=>pCr
i=1

avec Cr le paramétre de transport recherché dans le mélange, p; la pression partielle de
chague constituant du mélange et Cr; le parametre de transport dans le gaz parent pur.

Cette solution conduit a dimportantes déviations avec les résultats issues de la
résolution de I'éguation de Boltzmann dans les mélanges. Ces erreurs sont d'autant plus
grandes que les constituants du gaz ont des propriétés de collisions électroniques différentes
[10].

Pour montrer les différences que peuvent entrainer ce genre d'approximations, nous avons en
premier lieu effectué des calculs par résolution de I'équation de Boltzmann dans le mélange
correspondant a un gaz d'échappement typique. De plus, comme on a accés au calcul des
coefficients de réactions dans les gaz purs, nous avons caculé dans le cadre de

I'approximation linéaire les coefficients de réaction dans |le méme gaz d'échappement.

L'approximation linéaire, par principe, suppose implicitement qu’un éectron dérivant
dans le mélange n’ effectue des collisions qu’ avec une seule et méme espece. Cela est loin

d étre le cas dans un mélange ou les électrons interagissent avec toutes les espéces présentent
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dans le gaz. Les figures (111.3), (111.4), illustrent bien les déviations que peuvent engendrer ce
type d approximation. Pour un champ réduit de 1000 Td, I'erreur relative entre les deux
procédures (résolution de I’éguation de Boltzmann dans le mélange et |’ approximation
linéaire) est estimée a plus de 74% dans le calcul duO, et 15% dans le cas de N,. Cet écart
s explique par le fait que la fonction de distribution des éectrons dans le mélange est plus
proche de celle des éectrons dans N, pur qui est lamolécule mgjoritaire du mélange.

6 0x10°d (a)-éq.de Boltzmann
— ' (b )-approx. linéaire
o 9
_ 5,0x10 "
€ 4 0x10"°-
o
@ 3,0x10°
c
° -9
- 2,0x10 " o
°©
o 1,0x10°
()
=

0,0 . ; . . . : i : '
0 200 400 600 800 1000

champ réduitE / N (Td)

Figurelll.3. Fréguence d’ionisation partielle de N,
dans un mélange gazeux typique a un gaz d’ échappement

8,0x10 " -

(a)-éqg.de Boltzm ann
(b )-approx. linéaire

,0x10 "

S Is)
-

6,0x10 " -

(cm

5,0x10°
4,0x10°° 1 (a

,0x10 "

a’‘'tonis.
w

2,0x10 " -

(b))

Freq.
-

,0x10°

T T T T T T T T T
0 200 400 600 800 1000
Champ réduit E/N (Td)

Figurelll.4. Fréquence d'ionisation partielle deO,
dans un mélange gazeux typique a un gaz d’ échappement
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111.3.2 simulation de la dynamique du Nitrogéene N,

Nous simulons numériguement la dynamique du gaz N, quand il est soumis a
une décharge couronne DC négative inhomogene a la pression atmosphérique. Nous
nous intéressons tout particulierement a son comportement thermodynamique
(variation de la température et de la pression) [11-12]. Cette analyse nous permettra
de connaitre I’empreinte thermique de ce gaz dans|’ espace inter électrodes.

Le modéle mathématique 2D utilise est déduit des trois moments de
I’éguation de Boltzmann: |’équation de continuité, |I’éguation de quantité de

mouvement et |’ équation de |’ énergie.

Le profile de |’ énergie injectée est donné par laformule suivante :

¢(r,z):CJO(2.405rL].sin(%.MJ (111-3)

. d

Ou r, est le rayon de la décharge, et d la distance pointe -plan, J, fonction de Bessel d’ ordre
zéro et C paramétre d’ ajustement.

¢o(r.2)

-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0
r/ e

Figurelll.5. Profile normalisé del’injection d’ énergie
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L’examen de cette courbe montre I’évolution de la température le long de I’axe de la
décharge. Nous observons un bon accord entre notre modéle et les résultats obtenus par
C.Venin et al [13]. Nous remarquons plus précisement que le chauffage des neutres est plus
important au voisinage du fil que du cylindre. Ceci est di au profil del’injection d’ énergie qui

est plusimportant pres du fil que du cylindre (voir figure I11.5).

800 + -

700 +

600 —

500 +

temperature (K)

400 | -
experiment

-- simulation

300 -

z (mm)

Figurelll.6. Distribution de latempérature de N,
Lelong del’ axe de ladécharge

Sur la figure (I11.7), nous avons représenté |'évolution temporelle du taux de

. (N, —N
depeuplement ON— a différentes positions. Nous observons clairement sur cet ensemble
0

de courbes que le dépeuplement est influencé par la variation locale de la température. En

effet, lavariation de la densité est plusimportante &z = 4mm (le fil est az = Omm, le cylindre
est z=11 mm) qu'alleurs. Elle atteint 77% aors qu’ elle de 50% prés du fil.
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(N-N)/N

time (us)

Figurelll.7. Evolution temporelle du dépeuplement de N en différents endroits

Nous notons sur ces deux figures (I11.6 et 7) que le maximum de température et le
minimum de densité sont localisés a une distance égale a un tiers du plan. Ce résultat a été
déja obtenu dans d’ autres études [13-14-15].

La figure (111.8) représente I’ évolution radiale de la pression a différents instants. Nous
observons clairement |’ expansion de I’ onde de choc a une vitesse égale a peu pres a 340 m/s,
qui est la vitesse du son dans I'air. Cette propagation est la conséguence du transfert

important de I’ énergie dans cette région.

P(Torr)

2,0

0,0 0,5 1,0 15
position r (mm)

Figurelll.8. Distribution spatio-temporelle de la pression de N>
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En conclusion, cette simulation de la dynamique du gaz neutre N, nous a permis de
mieux comprendre le comportement de ce gaz quand il est soumis a une décharge couronne.
Ces résultats vont nous servir pour |’ étude des mélanges gazeux que nous analyserons dans

les paragraphes suivants ou la présence de N est importante.

[11.3.3 simulation de la dynamique d’une mixture N/O,/NO

Dans ce qui suit, nous analysons, par résolution de I'éguation de Boltzmann,
I’ évolution spatio-temporelle, sur |I’axe de la décharge, de la densité des différentes especes
présentes dans le mélange constitué de 95% N», 5% O, et 200ppm de NO. Les résultats
obtenus pour les espéces N, N (°D), O, O (*D), NO, NO,, Os, N,O sont représentés sur les
figures alant de (111.9) jusgu’'a (111.16). Nous observons sur cet ensemble de courbes une

déviation. Cette déviation, pour les deux positions considérées (z=9 mmet z =3 mm).

Nous observons sur cet ensemble de courbes une évolution due a la réactivité
chimique. Toutefois, on peut constater que |'instant a partir duquel les déviations commencent
a se manifester, est pondéré pour chaque espece par I'échelle de temps des différents

processus chimiques contribuant aleur variation.

Les figures (111-9), et (111-10) montrent I'évolution de la densité des radicaux
primaires (N, O) sur I'axeenz=9 mm et en z= 3 mm.

On observe que la densité du radical N créés entre 10® s et 102 s reste d’abord
constante jusqu'a 10°° s puis présente un écart aux alentours de 10 s.

La méme chose est observé pour le comportement de O au début une création de ce
radical de 10®sa10° s puis une certaine dégénérescence dans sa production jusqu'a 10™s.
Entre 10’ s et 10° s le comportement observé sexplique par la diminution de I'efficacité, en
fonction de l'augmentation de la température, des principales réactions participant a la
consommation des radicaux primaires N et O.

Les variations de ces deux radicaux aprés 10° s sont plus complexes & analyser car elles

dépendent de I'histoire de chague espece.
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1X10% - @:z=9mm
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Figurell1.9. Evolution temporelle de ladensité de |’ espéce de N
dans le méange 95% N, 5% O, et 200 ppm de NO
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Figurell1.10. Evolution temporelle de la densité de I’ espéce de O
dans le mélange 95% N, 5% O, et 200 ppm de NO
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Ainsi, les différences d'évolutions observées sont le résultat direct du changement de
densité des especes qui interagissent avec N et ou qui participent a la création de autres
radicaux primaire entre 10° set 10

L’ évolution de la densité des radicaux primaires N, O et atravers les réactions R1, R2

et R3 donne naissance & d autre radicaux primaire important N (°D), et O (*D) selon:

e+N, —>e+N+N (RD)
e+N, —e+N(’D)+N (R2)
e+0, »e+0('D)+0 (R3)
5 | (a):z=9mm
1073 — (=) (b):z=3mm
10* - (b)
q’g 1013_
g
g lOlz—E
8 E
1011_;
lOlU_;
00 w00 w0t bt w00 w0t
Temps (s)

Figurell1.11. Evolution temporelle de ladensité de I’ espéce de O (*D)
dans le mélange 95% N, 5% O, et 200 ppm de NO

54



Chapitrelll Simulation numérique & exploitation desrésultats
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Figurelll.12. Evolution temporelle de ladensité de I’ espéce de N (°D)
dans le méange 95% N, 5% O, et 200 ppm de NO

Cesradicaux primaires nouveaux créés dans le plasmavont jouer un role essentiel dansla
cinétique chimique du mélange puisgu’ on remarque qu’il se créé rapidement et vont interagir
avec un catal yseur que peut étre le N, ou le O, vont dans un premier temps favoriser la
création de N, et donc le N mais surtout la création de O pour donner naissance a de

nouvelles espéces

Donc, on observe que la densité de ces radicaux augmente puis se stabilise puis
diminue jusgu’ alafin de ladécharge atraversles réactions R4, R5 et R6 :

N+NO —N,+O (R4)
N(?D)+0, - NO+O (R5)
o(*D)+M —»>0+M(0,,N,) (R6)
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La consommation de ces radicaux et particulierement le radical O, aboutis a la création, dans
un premier temps, du dioxyde d’ azote NO, et de I’ ozone O; viales réactions R7, R8 et R9.

NO+O+M —NO, + M (R7)

0+0,+M -0, +M (R8)

NO+0O, ->NO,+0O (R9)
Net Processs. NO+O — NO, (R10)
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Figurelll.13. Evolution temporelle de ladensité de |’ espéce de NO,
dans le méange 95% N, 5% O, et 200 ppm de NO
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Figurelll.14. Evolutiontemporelle deladensité de |’ espéce d’ O3
dans le mélange 95% N, 5% O, et 200 ppm de NO
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Cette conversion NO en NO, congtitue la phase finale de la réduction de I’ oxyde
d’ azote NO.

10° 4 (a):z=9mm
] (b):z=3mm

1014_;

1013-% (b)

Densité (cm™)

10° 107 10° 1x10°  1x10™* 10° 10° 10"

temps (s)

Figurelll.15. Evolution temporelle de ladensité de |’ espéce de NO
dans le méange 95% N, 5% O, et 200 ppm de NO

On voit bien que au début il ya la présence de NO mais se dernier commence a
diminuer en fonction du temps et cela d’ une maniére rapide surtout au aentour de 10° aprés
la création des radicaux primaires d' une fagon abondante et surtout leradical O.

On détecte une nouvelle présence de NO a partir de 102 et ceci est due a

I’ exploitation massive du O dons sa diminution et donc le NO se recrée de nouveau.

Dans un second temps, les nouvelles espéces créées a savoir le NO; et 1e03 participent
a la formation d'autres espéeces telles que le N2O, le NOs et le N,Os via les réactions
chimiques R11, R12 et R13:

o(*D)+ N, +0, > N,0+0, (R11)
NO, +N,+O — NO, + N, (R12)
NO, + NO, — N,O, (R13)
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Figurelll.16. Evolution temporelle de ladensité de |’ espéce de N,O
dans le mélange 95% N, 5% O, et 200 ppm de NO

D’ autres especes telles que le NOj; et le N,Os ont de tres faibles densités,

[11.4. Conclusion

Comme conclusion a ce chapitre, nous pouvons dire dans le cas de I’ azote pur, nous

observons clairement I'effet du chauffage sur la dynamique de ce gaz. Ensuite, pour le
méange N./O,/NO, nous remargquons I’'importance des radicaux primaires dans la cinétique
du mélange, en particulier lesradicaux N et O qui participent d’ une maniére significative dans
laréduction de I’ oxyde d’ azote. La réaction de décomposition du O, qui apparait facilement
dans la décharge couronne est a I'origine d'une production intermédiaire des radicaux O et
O(* D) susceptibles de se combiner avec le NO, souvent en présence d'un catalyseur (N, ou
0,), soxyde rapidement en NO, [16-17]. Ces processus sont sans doute a l'origine de la
réduction du NO et de I'augmentation de la concentration de NO..
A partir du présent modele et compte tenu des conditions de décharges considérées, on
constate la diminution attendue de NO qui est en fait I'effet recherché. Il est clair que la
décroissance de NO peut étre contrblée en agissant judicieusement sur les paramétres de la
décharge.
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CONCLUSION & PERSPECTIVES

Ce travail a éé initié dans le cadre d'un projet ayant pour objectif |’étude du
comportement des oxydes d’azote NOx présent dans un mélange gazeux par une décharge

couronne ala pression atmosphérique

La modélisation de la dynamique d'une mixture N2 - O2 — NO avec des proportions de
N2 fixée a2 95% et O2 fixée a 5%, I’ ensembl e pollué par 200ppm de NO, initidlement traversé

par une décharge couronne a la pression atmosphérique et a la température ambiante a été
effectuée en géométrie fil-cylindre. Dans cette optique, un logiciel numérique performant en
temps et en espace a été développé résoudre les équations du modéele a savoir les équations de
transport de la densité, de la quantité de mouvement et de I’ énergie de toutes les espéces qui
participent ala cinétique chimique du gaz.

La réactivité du gaz prend en compte 9 espéces neutres réagissant entre elles suivant
40 réactions chimiques préalablement sél ectionnées. La dynamique du gaz a été modélisée en
intégrant dans tout |’ espace la diffusion de chague espece chimique présente dans le réacteur
et en tenant compte des variations de température du gaz. Ces variations sont dues au
chauffage direct du gaz par effet Joule et aussi aux transferts d'énergie thermique des
particules chargées vers les particules neutres durant |a phase de décharge.
L es résultats obtenus montrent que la présence de I’ oxygeéne participe activement, d’ une part a
la réduction du NO. En effet, pour le mélange N,/O,/NO la concentration de I’ oxyde d’ azote
diminue presgue deux fois plus au profit de la création du NO,. D’ autre part, a la création de
I’ 0zone O3 d’ une maniére importante. Tandis que pour les autres especes, tels que le N2Os, le
N>O ou le NOgz, nous observons que leur création n’est pas significative par rapport aux autres

espéeces.
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Les perspectives de ce travail sont multiples. Elles concernent alafois la comparaison
model e/expérience. La comparai son modéle expérience doit se poursuivre dans des conditions
multiples de distance inter — électrodes, de rayon de courbure de la pointe et de composition
du gaz. C’est I’ ensemble de ces comparaisons qui permettront de valider la robustesse du code
numeérique. Des tests en régime de tension continue devront également étre meneés, en
choisissant judicieusement les conditions initiales en fonction des hypothéses émises sur les
effets mémoire d’ une décharge sur I’ autre.

Il est nécessaire de continuer a complexifier le mélange gazeux pour se rapprocher le plus
possible de la composition d’un gaz pollué en rgjoutant notamment le NO,, le CO; et la
vapeur d’ eau H,0. De plus, une éude interférométrique de la décharge devrait étre effectuée
afin de donner une cartographie de toutes | es espéces présentes dans |a décharge.
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Les réactions considér ées dans le modél e de cinétique chimique

N° Lesréactions Taux deréaction ] 0

K (cm®s?, cm®s?)
1 |[N+0,—-NO +0 K;=0.440 10" n1=0 0, = 0.322 10"
2 [2N +0, >N+ 0, K,=0.83010 n2=0 0, = -0.500 10°
3 [2N +N; > 2N, K3=0.83010" n3=0 03 = -0.500 10°
4 | N+NO—->N,+O Ks4=0.32510" n4=0 0,=0
5 |[N+NO,—»N;+0+0 Ks=0.91010" ns=0 05=0
6 |N +NO,—2NO Ke=0.230 10™ ne=0 05=0
7 [20 +N,— 0,+N; K7;=0.276 10 n7=-1 0;,=0
8 |20 +0,—20; Kg=-027610" |[ng=-1 0g=0
9 | 0O+0,+N,»03+N, Ko =0.300 10 No=-2.300 [0g=0
10 | 0 +20, > 03+ 0, Kip=0.30010%" |110=-2.300 |6;0=0
11 | O + 03— 20, Ki;=0.80010" [nnu=0 01, = 0.206 10
12 | O + N+ O0,— NO + O, Ki,=018010%" [n;>,=-0500 |60;,=0
13 |0 +N+N;—»NO+N, Ki3=0.18010%" |113=-0500 |0:3=0
14 | O +NO+0,— NO; + O, Ki4=017510%" |1 =-1.370 |014=0
15 | O + NO+ Ny— NO; + N, Ki5=0.17510%" | 1i5=-1.370 |0:5=0
16 | O +NO, > NO+ 0, Kig=052110" [ n=0 016=-0.202 10°
17 | O+ NO,+ 0,— NO3 + O, Ki7=0.21310%° |17=-1.810 |60,7,=0
18 | O+NO,+N,— NO3+ N, Kig=021310%° [n15=-1.810 |0;3=0
19 | O+ NO3; — O+ NOy K19 =0.170 10_10 N9 = 0 019=0
20 |03+ N—>NO+0O, Kxp=0.10010" |1y=0 020=0
21 | O3+ NO — 0,+ NO, Ky =018010" [nxn=0 02, = 0.137 10"
22 | 2NO+ 0, » 2 NO; K =0.14010"" |15»=0 0,=0
23 |[NO+O—0,+N Kx3=0.13910%" [n»s=0 03=0.194 10°
24 | NO+NO3; — 2 NO, K2s=0.30010" |124=0 024=0
25 | NO,+ 03— NO3+ O, Kos=0.12010% [ ;=0 025 = 0.245 10"
26 | 2NO; — 2NO,+O; Kos=0.75010" [ =0 026 = 0.300 10"
27 |O+N; > NO+N K27 =0.106 107 N2z =-1.000 | 0,7=0.384 10°
28 | NO+NO3;—2NO+0, Kog=0.27110" [np=-0.230 | 0,5=0.947 10°
29 |[N+NO,— N+ 0O, Kxg=0.70010" |1x=0 020=0
30 N2 + 02 — 2N+ 02 Kgo =0.116 10_1 N30 = -1.600 9302 0.113 106
31 | N;+NO—2N+NO K3 =0.116 10™ na1 =-1.600 | 03;=0.113 10°
32 [2N, > 2N+N; Kz =0.116 10 ns2 =-1.600 | 03=0.113 10°
33 [N;+O—2N+0 K33 =0.498 10 na3=-1.600 | 033=0.113 10°
34 [N,+N—>3N K34 =0.498 10™ N4 =-1.600 | 03,=0.113 10°
35 [20,-520+0, Kss = 0.332 10 nas = -1.500 | 035=0.595 10°
36 |0,+N,»20+N; Kss = 0.33210° nss = -1.500 | 035=0.595 10°
37 |0,+NO—20+NO K37 = 0.332 10 na7 =-1.500 | 03;=0.595 10°
38 [0,+N—->20+N Kz =0.166 10 nag = -1.500 | 035=0.595 10°
39 [0,+0—-30 K30 =0.166 10 Nse =-1.500 | 039= 0.595 10°
40 |[NO+O—->N+20 K40 =0.18310° Mo =0 040= 0.755 10°
41 |[NO+N—>O+2N K4 =0.18310° N1 =0 041= 0.755 10°
42 [ 2NO —N+0 +NO K42 =0.183 10° Na2=0 042=0.755 10°
43 |[NO+N; > N+O+N K43 =0.83010° N4z =0 043= 0.755 10°
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44 NO+O,—-N+0O+0 - 5 —
45 [2ZN+NO—-N>+NO : Eﬁ - 8222 18_25 N44 = 0 044= 0.755 10°
46 |[2N+O0—>N,+0 Kao = 0.275 107 Nas =-2050 | 045=0.276 10°
47 |3N >N, +N Ko = 0'275 7 N4s = -2.050 | 04=0.276 10"
48 |O+0+NO—0,;+NO Kus = 0.191 107 = -2.050 | f47=0.276 10"
49 |[O+O0O+N—>O0O,+N Ko = 0'953 0% 48 = -0.910 045 = 0.303 10°
5 |0+0+0—-0,+0 Keo = 0953 107 MN49 : -0.910 049=0.303 10°
51 IN+20—->NO+0O Koy = 0660 10 M50 : -0.910 050=0.303 10°
52 [2N+0O—>NO+N Kep = 0l660 T Ns1 = -0.230 | 05,=0.247 10°
53 |N+0O+NO—NO+NO K = 0.660 107 2 — -0.230 | fsp=0.276 10"
54 |03+0;,—>20,+0 Koy = 0516 107 158 = -0.230 | fs3=0.276 10"
55 | O3+Np— O+ O0+N, Kss = 0516 107 154 = -1.250 | 0s,=0.11510°
56 | NO; +NO3; >NO;+NO+0O; | Kg= 0'230 107 Nss - -1.250 | 0s5=0.115 10
57 |O3+NO;— NO+20; Ks7 = 0'100 10 16 - 0 fs6= 0.160 10°
58 | Na(A) + Ny, — 2N, T o N7 = 8 0s7=0
59 | Ny(A) + 0, — Nz +Ox() = 0100107 Troco Osg = 0
60 | Ny(A)+0,— N +20 s 0-200 o Ns9 = : 059=0
61 Nz(A) + 02 — N20 +0 K61 — 0300 10_13 MNe0 : 0 OGO: 0
62 | No(A) + O, — N,O+ O(lD) Ker = 0-300 o Me1 = . 061=0
63 | Na(A) +Op — No + O Kes = 0l280 107 162 - 0 Oe, =0
64 | No(A) +NO - NO ¥ Ny Keq = 0.150 107 63 — 0 O63=0
65 | No(A) + NO, - NO + O +N - 0-100 o Ne4 = : 064=0
66 | N2o(A) +N.O—2N,+0O Keo = 0.800 0T Ne5 = 5 Bes=0
67 | N2o(A) + NoO — N, + N+ NO Ker = 0.800 100 TNe6 = 5 0ss=0
68 NZ(A) + NZO — N2 + NZO K68 - 0170 10_10 Ne7 : 0 067: 0
69 I NAA)+N—N;+N Keo = 0.500 10 - 95 = 0
70 | N2(A)+O—-NO+N Koo = 0'700 0T Moo = 8 0s0=0
71 | Ny(@)+0,—»N,+20 Koy = Ol280 0T N7o = 5 0,0=0
72 | Na(@)+NO—->N,+N+O K7z=0.360 10° N = 02=0
73 | Ox(a) + Ny — Oz + Ny Kpg = 0'500 10T nz2 = 8 0,,=0
74 | 0@ +0,—20; Kog = 0'500 107 N7 = 5 073=0
75 | 0x(@)+0,—20,+0 Ko = 0'520 10T N74 = 0.,=0 ]
76 | 0@ +N —NO+O0 Ko = 0.200 10 N7s = 0 075=0.284 10
77 _|[N(D)+N2 > N+N, K =017010% | m= 0 076= 0.600 10°
78 | N(D) + O, » NO+ O = 0353 10T N7z =0 0,7=0.510 10°
79 [N(D)+NO > N, + O KZ = 0-700 o N7s = -0.500 |6,5=0
80 | N('D) +NO, — N;O+ O Ko = 0.150 102 L3 97020
81 | N(D) + NO, - 2 NO o 0-110 o Neo = 0 0= 0
82 N(2D) +N,O — N, + NO Kep = 0'220 10 MNa1 = 0 05:=0
83 [N(D)+O >N+0 K= 0700107 ez 0 Bg2= 0.570 10°
84 |N(P)+N, > N+N, Kes = 0'500 107 Nas = 0 0g3=0
85 |N(P)+0,—»NO+0 Kes = 0.250 10 llea = 0 0g4 = 0.600 107
86 N(ZP) +NO; - N O+ 0O Kgg = 0.150 102 N85 — 0 Bg5= 0
87 [ N(P) +NO, —»2NO Kay = 0.110 102 3 g6 = 0
88 | N(°P) + N,O — N, + NO Ko = 0'120 10 N7 = 0 0g:=0
89 [N(P)+O—N+O Koo = 0700 107 [ g = 0 0gs = 0.570 10°
90 N(iP) +0— N(°D) +O K: = olloo 107 289 — 8 gsg= 8.570 102
9 : 9 = 90=0.570 1

1 O( D) + N> — O+ N> Ko; = 0.180 107 — 0o, = 0.110 183
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92 | O('D) + 2N, — N,O + N, Kg2=0.107 10 [ g =-0.600 | 09,=0

93 [O(D)+N,+0, > N,O+0, | Kgg=0.10710% [ 1ng3=-0.600 | 093=0

94 | O('D) + O, — O + 0x(a) Kos=0.27010" | 1gs=0 04 =

95 |O(*D) + 0, —» O + 0 Kos=0.50010" [ 1ng=0 0g5=

96 | O('D)+0;3—20+0; Kos = 0.120 107 Nos = 0 096 =

97 |O(D)+ 03 —20, Ko7 = 0.120 10” No7 =0 097 =

98 | O('D) + N,O — 2 NO Kog=0.67010" | ne=0 Oog =

99 | O('D) + N,O — Ny + O, Kg=0.49010" |1ng=0 00 =

100 | O(*D) + N,O — NO + NO K100=0.490 10" | n100=0 0100=

101 | O('D) + NO, — NO + O, K101 =0.14010° | 1101 =0 0101=

102 O(lD) +NO —-> N+ 0O, K102 =0.850 100 N1z =0 0100=0

103 | NO, + NO3 — N,Os K1z =0.110 10" | 1103=0 0103=0

104 | NO, + NO3 + O, — NoOs+ O, | Kygs=0.10110%° | 304 =-1.660 | 010,=0

105 | NO, + NO3s + N2 — N,Os+ N K15 = 0.101 10_26 MN105 = -1.660 | 6105=0

106 | NoOs — NO, + NO; K106 =0.549 10" | 1106 = 0.100 | 010= 0.110 10°
107 | NoOs+ O, — NO, + NO3 + O, K17 =0.175 10! Nio7 = -1.83 0107=0.110 10°
108 | NoOs+ No— NO> + NO3 + N> K107 =0.175 101 MN108 = -1.83 0108 = 0.110 105
109 | N+ NO, - N.O+ O K10e =0.240 10_11 N109 = 0 0100=0

110 | N+ NO, — 2 NO K110 =0.600 10" | 1130=0 0120=0
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Titre
SIMULATION NUMERIQUE DE LA CINETIQUE CHIMIQUE D'UNE MIXTURE N,/O,/NO
PAR DECHARGE COURONNE

Par
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Résumé

Ce travail de recherche rentre dans le cadre généra de modélisation de la cinétique chimique des oxydes d azote.
L’ utilisation des réacteurs a plasma froid non- thermique généré par des décharges couronnes est actuellement |'une des
techniques les plus prometteuses pour la création ou la destruction des oxydes d’ azote. Pour cette raison, dans une premiére
partie, nous avons effectué la simulation d’un gaz pur N,, ensuite, dans une deuxiéme partie pour une mixture No/O, (95% N,
et 5% O,) initialement pollué par 200 ppm NO. Le modde mathématique utilisé repose sur les équations classiques de
I'hydrodynamique d'un fluide dans I'hypothése ou seuls les phénomeénes de transport diffusifs sont prédominants. Les
équations sont discrétisées par la méthode des volumes finis et les flux de diffusion sont corrigés par |la méthode F.C.T. (Flux
Corrected Transport) pour limiter la diffusion numérique.
Les résultats obtenus montrent que le comportement du N, explique beaucoup le phénoméne des échanges thermiques
puisgu’il est le gaz majoritaire. Et que la destruction de I'oxyde d’'azote NO est accompagnée par I’ apparition et la
disparition d’ autres espéces, tels que le dioxyde d’ azote NO,, I'0zone Os, le N,O, €tc...
M ots-clefs

Réacteur fil- cylindre - Décharge couronne -Oxydes d’ azote - Gaz pollué- Cinétique chimique -Modél e hydrodynamique

Abstract

This research falls within the general framework for modeling o the chemical kinetic of nitrogen oxides. The use of cold
plasma reactors to non-thermal discharge generated by crowns is one of the most promising techniques for the destruction of
nitrogen oxides.

For thisreason, in thefirst part, we conduct the simulation of a pure N, gas, and then, in a second part, we
interesting for N/O, mixture (95% N2 and 5% O2) initialy contaminated with 200 ppm NO. The mathematical model based
on the equations of classical hydrodynamics of afluid in the case where only the transport phenomena diffusifs predominate.
The equations are discretized using the finite volume and flow distribution is corrected by the method FCT (Flux Corrected
Transport) to limit the digital broadcasting.

The results obtained show that the behavior of N2 explains much the phenomenon of the heat
transfer, because it isthe mgjority gas. And that the destruction of nitric oxide NO is accompanied by
the appearance and disappearance of other species, such as nitrogen dioxide NO2, ozone O3, N20,
etc. ...

Key words
Wire-cylinder reactor - Coronadischarge - Nitrogen oxides- Gases polluted- Chemical kinetics -Hydrodynamic model —
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