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TITRE DE LA THESE :

Rôle de la vapeur d’eau dans le cinétique de conversion des polluants atmosphériques du type Composé Organique Volatil (COV) par plasma froid. Application aux aldéhydes, alcools et cétones.

La thèse se déroulera au sein de l’opération de recherche Décharges hors-équilibre et cinétiques à haute pression du LPGP (responsable S. Pasquiers). Le travail sera en particulier mené en collaboration avec une équipe de recherche du LIMHP (X. Duten et K. Hassouni) à l’Université Paris-Nord, qui a commencé des recherches sur les procédés plasma-catalyse d’élimination des polluants rejetés par la combustion des bio-carburants, financées par l’Agence Nationale de la Recherche. Ce sujet s’inscrit également dans les objectifs du programme Qualair : Qualité de l’air et procédés de dépollution du nouveau PRES UniverSud Paris, pôle « Climat, Environnement et Développement Durable » (CEDD).

La suppression des polluants atmosphériques par plasma hors équilibre thermodynamique donne lieu à de nombreuses recherches depuis le début des années 80. Il a été montré que les décharges électriques pulsées à la pression atmosphérique, telles que les décharges à barrière diélectrique (DBD) ou les décharges couronne, sont très efficaces pour l’élimination des COV à faible concentration dans l’air ambiant. Parmi ces polluants, le formaldéhyde (CH2O) et l’acétaldéhyde (CH3CHO) sont responsables de mauvaises odeurs, de troubles du système nerveux et de cancers. Il sont en particulier des produits stables issu de la combustion des biocarburants. En amont des procédés de dépollution mettant en œuvre des décharges fortement filamentaires (DBD ou couronne) avec association de catalyseurs, il est impératif de mener des études plus fondamentales sur la cinétique gazeuse des radicaux initiant les réactions chimiques conduisant à la conversion de ces molécules nocives. La connaissance de cette cinétique permettra l’optimisation énergétique des procédés. La conversion des alcools et des cétones est également une problématique importante dans le cadre du traitement des rejets gazeux d’origine industrielle. Deux molécules modèles sont en particulier étudiées, l’acétone (CH3COCH3) et l’iso-propanol (CH3COHCH3). Actuellement, le rôle exact joué par la vapeur d’eau dans la cinétique de conversion de ces COV n’a pas été précisément déterminé.

      Il est maintenant reconnu que le radical OH joue un rôle important dans la cinétique de conversion des COV par plasma froid à la pression atmosphérique. Ce radical peut être généré par dissociation de H2O dans la décharge, ou par la cinétique de post-décharge spatio-temporelle. Le sujet de thèse proposé porte sur l’étude de la cinétique de OH dans la post-décharge temporelle d’une décharge photodéclenchée dans des mélanges gazeux de type N2/O2/H2O/COV (formaldéhyde, acétaldéhyde, acétone, iso-propanol). La décharge photodéchenchée qui sera utilisée permet d’obtenir un plasma pulsé homogène (durée de la décharge 60 ns) d’une longueur de 50 cm sur une section de 1 cm2. L’homogénéité de cette décharge facilite la mise en œuvre des diagnostics optiques d’espèces, et permet une modélisation rigoureuse 0D du dépôt d’énergie dans le milieu conduisant à l’ionisation, l’excitation et la dissociation des molécules du mélange gazeux.

      L’évolution temporelle de la densité absolue du radical OH pourra être mesurée à l’aide de deux techniques de spectroscopies optiques : Fluorescence Induite par Laser (FIL à 1 photon), absorption dans l’ultraviolet (308 nm). L’influence de la vapeur d’eau sera surtout étudiée afin d’évaluer l’importance de la production de OH par collisions électroniques dissociatives sur H2O par rapport aux autres mécanismes. Ces résultats expérimentaux seront comparés aux évolutions temporelles obtenues par une modélisation auto-cohérente de la décharge photodéclenchée. Cette confrontation permettra de mettre en lumière les processus physico-chimiques importants impliquant le radical OH dans la conversion des aldéhydes par décharge électrique non thermique. L’étudiant(e) utilisera également un diagnostic de chromatographie en phase gazeuse permettant de suivre la consommation des molécules dans le volume du réacteur, et de déterminer les principaux sous-produits résultant de leur conversion.
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