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MODELISATION DE L’EXTINCTION D’UN ARC DE SFg
HORSD'EQUILIBRE THERMODYNAMIQUE LOCAL

RESUME :

Lors de I’extinction d’'un arc de digoncteur, on observe une brutale diminution de la
conductance de I’ arc, le plasma est alors soumis a un fort soufflage qui peut conduire a des écarts a
I’ équilibre chimique. Les modéles fondés sur |I"hypothése de I’ équilibre thermodynamique local
(E.T.L.) prévoient une diminution de la conductance mais ne rendent pas bien compte de I’ ensemble
des mécanismes régissant I’ extinction. La forte convection est responsable de la présence d’ une
certaine quantité de gaz froid qui n’a pas été totalement dissocié dans les parties chaudes du plasma.
Les particules froides peuvent se recombiner rapidement avec les électrons ce qui modifierait la
résistivité du milieu.

Pour mettre en évidence ce phénoméne qui apparait dans les digoncteurs nous avons
développé un modéle de I'extinction d'un arc de SFs pour une géométrie simplifiée a deux
dimensions. Ce modéle couple un modele de cinétique chimique avec un modele hydrodynamique
et permet de calculer les densités des espéces. La mise en place de ce modéle s est caractérisée par
des calculs préliminaires pour I’initialisation : la composition du plasma a |’ équilibre est obtenue a
I’ aide d’'un modéele collisionnel ; un modéle hydrodynamique a deux dimensions a été dével oppé et
nous permet de calculer les champs de température et de vitesses en régime stationnaire. Le modele
a été complété par une éude sur la cinétique du SFs qui nous a permis de mettre en évidence les
différents processus réactionnels qui gouvernent la disparition des électrons.

Nous avons simulé I'extinction de I’arc pour une intensité initiale de 50 A et pour des
pressions fixées a 0.1 et 0.4 MPa, le modéle cinétique est couplé au modéle hydrodynamique a
partir de I’éguation des gaz parfaits et de la relation liant la densité de masse aux densités des
especes. Les principaux résultats du modéle hydrodynamique confirment que la vitesse de
refroidissement est de I’ ordre de -10® K.s . Les résultats sur la cinétique montrent que la convection
agit sur les molécules de S, qui se retrouvent, au bord de la décharge et pour des températures
comprises entre 4000 K et 6000 K, en surpopulation par rapport a I’équilibre. Par processus
d’ échange de charge entre les particules S, et S™ la surpopulation de S, va conduire & une
surpopulation des ions S,". Ces ions vont principalement se recombiner avec les éectrons
provoguant une baisse de la population électronique, et une modification de la résistivité du milieu.

MOTSCLEFS:

Arc électrique Extinction

Cinétique chimique Hexafluorure de soufre (SFe)
Digoncteur Modélisation

Ecart al’ équilibre Plasma thermique






MODELLING OF THE EXTINCTION OF A SF¢ ARC IN NON LOCAL
THERMODYNAMIC EQUILIBRIUM

ABSTRACT:

During the circuit-breaker arc decay, a rapid diminution of the conductance of the arc is
observed, subjecting the plasma produced in very high convection fields which may introduce
departures from chemical equilibrium. The existing models, based on loca thermodynamic
equilibrium assumption point out this effect but do not consider all the mechanisms susceptible to
occur during extinction. The convection may be responsible for the presence of cold gas, partialy
dissociated in the warmer regions of the plasma. The cold particulate recombine rapidly with the
electrons leading to a change in the resistivity of the environment.

For a better understanding of this phenomenon, we have developed a simplified 2D model of
a Sk arc during extinction. This model associates both chemical kinetic and hydrodynamic models,
permitting the calculation of the number densities of the different species present in the plasma
Beforehand, the composition of the plasmais obtained from a collisionnal model and hydrodynamic
code in stationary regime was developed to initialise the temperature and the velocity fields. This
model was completed thereafter by a study of the chemical kinetics of SFs which allowed us to
single out the different reactions which govern the disappearance of the electrons.

We have simulated the extinction of the arc for a current intensity | = 50 A and for pressure
of 0.1 and 0.4 MPa. The kinetic model is linked with the hydrodynamic one from Dalton’ s equation
and from the relation associating the mass density to that of the species number densities. The
principal results of the hydrodynamic code affirm that the cooling rate is about -10% K.s*. The
Kinetics results indicate that convection affects S, molecules, found on the edge of the discharge and
for temperature ranging from 4000 K to 6000 K, which are overpopulated compared with that of
equilibrium. Due to the charge exchange between S, and S* an overpopulation of S, leads to
overpopulation of S,". These ions basically recombine with the electrons causing a lowering of the
electron population and thus a modification of the resistivity.
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NOMENCLATURE

Afin de faciliter la compréhension des éguations, nous présentons la nomenclature des

termes utilisés.

L ettresromaines
a:  Vecteur accélération [m.s?]
Bq:  Induction magnétique [T]
C,: Chaleur spécifique & pression constante [JK kg™
Ca: Nombrede particulesi créées par unité detempset devolume  [m=.s?]
Da : Taux dedestruction total pour les particulesi [s]
D:  Déhit de masse [kg.s}]
E Champ éectrique [V.m?]
fi: Fonction de distribution de la particule
g Champ de gravité [m?.sY]
G:  Conductancelinéique [S.m]
h Enthalpie [Jkg™]
| : Intensité de courant [A]
jx:  Densitéde courant axial [A.m?]
Kq: Taux deréaction direct [dépend de la nature de la réaction]
Ki: Taux deréaction indirect [dépend de la nature de laréaction]
m;: Massedelaparticulei [ka]
n:  Densité numérique delaparticulei [m?]
p: Pression [Pa]
[ Vecteur position [m]
r: Coordonnéeradiae [m]
R: Rayon de la décharge [m]
T: Température du gaz [K]
Te:  Température des électrons [K]
Ti:  Température des particules ionisees [K]

Ty:  Température des particules lourdes [K]
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Tp:  Température de paroi

t: Coordonnée temporelle

u: Vitesse axiae

Ur: Puissance rayonnée

V.  Vecteur vitesse

vV, :  Vecteur vitesse de la particule i

V. Vitesseradiale

w:  Vitesseazimutale

X: Coordonnée axiale

Zo: Fonction de partition d excitation

Zin . Fonction de partition interne

Z..  Fonction de partition de rotation

Z, . Fonction de partition de vibration

Dt: Pasdavancement sur letemps
L ettres grecques

en: Coefficient d émission nette

K:  Conductivité thermique

m: Viscosité dynamique

q: Angle azimutal

r: Densité de masse

S: Conductivité électrique

t",: Tempsderelaxation de|’ espéce A spécifique alaréaction p

t*:  Tempsderelaxation globale de |’ espéce A
Constantes

kp:  Constante de Boltzmann ( = 1.3807 1022 JK™)

g: Chargedelaparticulei (=1.602 10" C)

Ro: Constante des gaz parfaits ( = 8.206 102 m® atm kmole* K™)

m: Perméabilitédu vide (=4p 10" H.m™)

[K]

[s]
[m.s?]
[W.m?]
[m.s?]
[m.s™]
[m.s™]
[m.s?]

[m]

[s]

[W.m3s
[W.Km™]
[kg.m™.s™]
[sr]
[kg.m™]
[Sm7]

[s]

[s]
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INTRODUCTION

Dans les réseaux de distribution de I’ électricité a haute tension, la coupure du courant est
assurée par des digjoncteurs a hexafluorure de soufre (SFg). Le mécanisme de coupure est fondé sur
la séparation de contacts qui entraine |’ apparition d’ un arc électrique dont I’amplitude peut atteindre
plusieurs dizaines de kilo ampéres dans des conditions de défaut de court-circuit. Cet arc est ensuite
violemment soufflé lorsque I’ intensité du courant alternatif passe au voisinage du zéro de courant.

Le développement et le contrble des digoncteurs modernes nécessitent une connaissance
précise de tous les mécanismes de transfert d’ énergie et d’ écoulement mis en jeu lors de I’ apparition
puis de I’extinction de I’arc. Afin d’améliorer la conception et la validation des appareillages de
coupure et de disposer d une expertise efficace dans ce domaine, Electricité De France s est
associée a deux grands fabricants francais de digoncteur (GEC Alsthom T&D et Schneider Electric)
pour développer un projet national sur la modélisation des arcs de disjoncteur a SFs en collaboration
avec plusieurs équipes universitaires. Le programme général ne se limite pas a la mise au point de
codes numériques, mais il inclut de nombreuses éudes expérimentales et théoriques permettant soit
d affiner le traitement d’un phénomene physique (influence des vapeurs métaliques, transfert
radiatif, érosion des parois) soit de valider des résultats de codes appliqués a des maquettes de
digoncteur (comparaison entre des valeurs de température, pression ou bilan d’ énergie).

La premiére phase de ce vaste projet qui sest déroulée entre 1992 et 1996 a porté
essentiellement sur la représentation des phénomenes engendrés lors de I existence de I’ arc a forte
intensité de courant. La deuxieme phase du projet, en développement depuis 1996, consiste a
continuer aaméliorer les codes numériques décrivant I’ éape de fort courant, et a étudier I’ extinction
de I’arc. Ce dernier aspect est loin d’ étre trivial. En effet dans certaines conditions, immédiatement
apres e passage du courant au zéro, le réseau a tendance a appliquer aux bornes du disjoncteur une
tension transitoire de rétablissement (TTR) dont la croissance est de I’ ordre de plusieurs kilo Volt
par micro seconde. Or durant cette phase qui suit le moment de I’annulation du courant, I’arc se
refroidit rapidement a cause du violent soufflage qu'il subit, ce qui induit une augmentation rapide
de la résistance électrique entre les contacts du digjoncteur. Cette augmentation est rapide mais la
transition entre un état conducteur (quand I’ arc est établi) et I’ état diélectrique n’est pas instantanée.

L’ application dela TTR dans un milieu |égérement conducteur peut donc conduire al’ établissement
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d’un courant ( appelé courant post-arc) qui peut induire un réchauffement du plasmasi I’intensité de
ce courant résiduel est trop importante (typiquement cette intensité ne doit pas dépasser un ampere).

Les modeles numériques fondés sur I'hypothése que le plasma est en équilibre
thermodynamique local (ETL) montrent qu’il existe toujours un certain courant post-arc. Or la
réalité expérimentale est souvent différente : malgré les progres dans la mesure de ce courant post-
arc, on observe gque dans la plupart des cas le courant post-arc n’existe pas ou reste indétectable.
Une des idées émises pour expliquer cette contradiction a été de suggérer que des écarts a I'ETL
pourraient se manifester lors de I’ extinction de I’ arc. La forte convection serait alors responsable de
la présence d’ une certaine quantité de gaz froid qui n’a pas été totalement dissociée dans les parties
chaudes du plasma. Les particules froides se recombineraient rapidement avec les électrons ce qui
modifierait la résistivité du milieu. Pour mettre en évidence ce phénomene qui apparait dans les
digoncteurs nous avons développé un modéle de I’ extinction d’un arc de SFs pour une géométrie
simplifiée a deux dimensions. Ce modele couple un modéle de cinétique chimique avec un modéle
hydrodynamique et permet de calculer les densités des espéces que I'on considére lors de
I’ extinction.

Les premiers travaux de modélisation effectués sur I’arc de digoncteur ont été réalisés en
supposant I’ existence de I’ETL. Dans ces travaux, deux types d’ éudes ont été élaborés. Le premier
concerne les modéles hydrodynamiques : au début ces modéles d'arc éaient tres simplifiés [He-1],
[Tu-1] ; ensuite sont apparues des simulations rendant compte d’ un écoulement laminaire [Co-1],
[Ch-1]. Pour expliquer la supériorité du SFg sur I’ azote, et en s'inspirant des travaux antérieurs [He-
2], [Tu-2], les modélisations ont fait intervenir le role de la turbulence dans les arcs de digjoncteur
dans des géométries ssimplifiées [GI-1], [GI-2], [Lo-1] et [Fa-1]. D’ autres modéles étaient consacrés
al’ étude de I’ extinction dans le cas d’ un arc stabilisé par parois [Lo-3], [GI-3]. Depuis ces derniéres
années les modéles utilisés sont devenus de plus en plus sophistiqués, traitant des cas en régime
stationnaire ou a I’ extinction en prenant en compte les phénomeénes de turbulence ainsi que des
géométries plus complexes a deux dimensions [Gl-4], [Go-1], [Ve-1].

Le deuxieme type concerne les études sur la cinétique, les modéles développés par [Br-1],
[Mb-1], [Bo-1], [Ad-1], [CI-1] calculent par exemple I’évolution temporelle des densités des
espéces chimiques a partir d'une composition initiale en se donnant une loi de décroissance en
température. Cependant ce type de modéle est incapable d’ étudier I'influence de I'injection du gaz
froid dans les parties chaudes. En effet la pression étant supposée constante et le modele sans
dimension, le terme de convection est remplacé par des termes d’ apport de particules [Br-1] [Dr-1].

Or ces termes de substitution apportent des particules de méme nature que celles qui existent dans le
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plasma et ne prennent pas en compte le fait que le gaz envoyeé réellement dans le plasma est du Sk
froid et que la dissociation du SFg n'est pas instantanée. Pour tenir compte réellement de ce
phénomeneil faut coupler le modéle cinétique al’ écoulement du milieu.

Il faut cependant préciser que la finaité de notre étude n’est pas de simuler exactement le
comportement d' un arc de digoncteur a SFs, mais de se placer dans des conditions suffisamment
proches de la réalité pour étre capable de dire si les écarts a |’ équilibre doivent étre pris en compte
dans une modélisation globale d’'un arc de digoncteur. Cette these constitue la premiére partie de
I’ objectif final de I’ équipe du CPAT qui englobe a plus long terme la mise au point d’un modéele a
deux températures. Les conditions géométriques de I’ étude sont simplifiées par rapport a celles d’un
digoncteur réel. Par ailleurs nous ne représentons pas toute I’évolution de la vie de I'arc de
digoncteur (création, fort courant, diminution de I’ intensité jusqu’ au zéro et phase post-arc) et nous
nous limitons a la derniére éape simulée par des conditions initiales stationnaires pour un arc
d intensité continue (50 A typiquement) et par I’ éude de |’ évolution du plasma apres |’ annulation
instantanée du terme de source d énergie électrique.

Cette thése est divisée en quatre chapitres. Le premier est consacré a |’ étude de la cinétique
du SFs. Nous présenterons les él éments théoriques nécessaires pour la mise en oauvre des différents
modeles cinétiques, a savoir, le modéle de calcul de la composition du milieu a |’ éat stationnaire
ainsi que les modéles permettant d' étudier la cinétique réactionnelle du SFs. Le deuxiéme chapitre
est essentiellement théorique, nous exposerons les bases numériques de la modélisation et les
justifications physiques. Les chapitres trois et quatre sont relatifs aux résultats des différents
modeles hydrodynamiques et hydro-cinétiques, nous présenterons les résultats des modeles a une
dimension dans le troisiéme chapitre et les résultats des modéles a deux dimensions dans le dernier
chapitre. Les résultats de ce dernier chapitre sont bien sir les plus attendus. En effet, lamodélisation
a deux dimensions apporte une grandeur supplémentaire pour la convection (vitesse axiae), ainsi
les résultats de la cinétique sont en particulier fonction de la forte convection qu'on injecte a

I’ entrée de la décharge.
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CHAPITRE I- CINETIQUE CHIMIQUE DANSLE SFg

|-1. INTRODUCTION A LA CINETIQUE CHIMIQUE

Les bases du modéle cinétique établi dans cette éude ont été développées dans un travail
antérieur au sein de I’ égquipe ‘ physico-chimie des plasmas d'arc’ du laboratoire [Mb-1] [Bo-1]. Les
motivations de ces études étaient liées au comportement électrique du milieu dans les digoncteurs a
SFs a haute tension [Mb-1] ainsi qu'a la caractérisation du plasma en présence d impuretés (Cu,
H,0, C) qui se forment al’intérieur du disoncteur longtemps apres la séparation des contacts [Bo-
1].

Quand I’ état du plasma s écarte de I’ équilibre thermodynamique local (ETL), la composition
du milieu doit étre décrite sur la base de modeles dans lesquels les propriétés atomiques
individuelles et les réactions chimiques interviennent. Ces modéles sont dits collisionnels radiatifs,
ils prennent en compte les mécanismes collisionnels des particules ains que les mécanismes
radiatifs responsables de la création et de la disparition des atomes et des molécules. La mise au
point de ces modeles comporte plusieurs étapes a savoir la détermination des différentes especes
mises en jeu, le calcul de leurs fonctions de partition et les différentes réactions chimiques les
reliant. Nous nous proposons dans cette partie de rappeler quel ques é éments de la théorie dont nous

nous servirons dans nos modél es.

-1-1. Hypothéses

A partir d’'un état de plasma quasi-stationnaire a haute température (@12000 K sur I’axe) on
étudie le refroidissement du plasma et I’ évolution des densités des particules qui le composent en
considérant |les hypothéses suivantes :

- Le milieu se comporte comme un gaz parfait.

- Le milieu évolue a pression constante.

- Les termes de diffusion sont négligés, chaque type de particule a une vitesse égale a la

vitesse moyenne dirigée de I’ ensembl e des particul es.
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- A chague instant on suppose que les fonctions de distribution en énergie de toutes les
espéces sont Maxwelliennes et centrées sur la méme énergie moyenne.

- Le milieu est a I’équilibre thermique : a chaque instant une seule température caractérise
toutes les especes.

- Lestaux des réactions ne sont fonctions que de latempérature.

- Pour chague espéce donnée on ne considere qu’'un seul état qui correspond au niveau

fondamental.

|-1-2. Equation de continuité

Une particule al’instant t est caractérisée par 6 coordonnées (r, g, X, v, w, U) dans un espace
(?,\7) a 6 dimensions appelé espace des phases. Soit fi(T,v,t) la fonction de distribution des

particules « i », I’équation de Boltzmann est une équation de continuité dans I’ espace des phases,
qui traduit les variations du nombre des particules dans chagque cellule de I’ espace des phases, sous

I’ effet d’ une part des forces extérieures ou propres et d autre part des collisions.

i = hed d u
—L+VN, f +afN,f = d_}; (1-1)
Coll

<
—_)——

En intégrant I’ équation de Boltzmann dans I’ espace des vitesses (moment zéro de I’ équation

de Boltzmann) on obtient I’ équation de continuité relative au bilan de particules :
i (1-2)

En généralisant les processus de perte et de création de particules, le terme source, a droite
delareation (1-2) s écrit :

Jdf U an;
S =0V d3v=¢c—"
q t gCoII 8 ﬂ

\"

=Ca; - n; Dy, (1-3)

QIO
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Vi représente la vitesse moyenne dirigée de laparticule i, S est leterme collisionnd radiatif,
il est égal ala différence entre le nombre de particules créées par unité de volume et par unité de

temps (Ca), et le nombre de particul es disparues par unité de volume et par unité de temps (n; Dg).

|-1-3. Expressions génér ales des taux de r éactions

Soit e processus de formation des especes C et D a partir des espécesA et B :

Kd
A+B ® c+D (1-4)
Ki
A I'équilibre, le nombre de réactions directes par unités de temps et de volume (appelé

vitesse de réaction) est égal au nombre de réactions inverses, soit :
N, Ng Ky =ncnp K, (1-5)

Cette relation, établie dans I hypothése de I’ équilibre, reste également valable dans nos conditions,
c'est-a-dire quand les fonctions de distribution de toutes les especes sont Maxwelliennes, a

I’équilibre thermique. Dans les applications concretes, la relation (I-4) peut prendre deux formes
générales:

Kd
A+BC ® AB+C (1-6)
I<i
Kd
A"+B +C ® AB+C (1-7)
K.

Pour larelation (I-6) larelation entre le taux direct et le taux inverse s écrit :

K w‘A nB0 £nBC 0

i = - - K (|'8)
&N B, &Ngncy



32 Cinétique chimique dans le SFg

L es termes entre parenthéses sont donnés par laloi de Guldberg-Waage :

an, n,0 Z,Z.a@pmykTs"® @ D,,0

- = : - = 1-9
8nABa ZABg he 2 P& kT (-9)
€q

Zx est lafonction de partition interne de la particule X, Dag |’ énergie de dissociation de la molécule

AB et myg lamasse réduite des particules A et B :

mAmB
=t = [-10
M = 0 me (1-10)
Pour larelation (1-7) nous avons::
an, n,0
K =¢c———2+ K, (1-11)
Npg 9,
soit :
an, n,6 an_n,0 en;, 0O
KingB: " c—— K, (1-12)
Nag B, € Ny G_€eN. Nz @
eq eq eq

Le premier terme est donné par la loi de Guldberg-Waage tandis que les deux suivants le

sont par laloi de Saha:

_2Z, @pm.kTg" | @ E ¢ -13
"z, 6 n 5 PEkTs (-13

ou me est lamasse électronique et E; I’ énergie d'ionisation de |’ espéce A.

Pour les réactions réversibles les taux des réactions directes et les taux de réactions inverses

ont été calculés par Borge [Bo-1]. Les taux directs ainsi que les sections efficaces sont issus de la
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littérature, les taux inverses sont calculés par micro-réversibilité, ce qui nécessite de calculer les

fonctions de partition de toutes les especes.

I-1-4. Fonctions de partition totales

Lafonction de partition totale correspond a la somme de tous les états que peut occuper une
espece, alafois dans le volume et dans I’ espace des énergies. On peut écrire la fonction de partition
totale sous la forme du produit de deux fonctions dont I’ une représente la fonction de partition de

trandation (Zy) et I’ autre lafonction de partition interne (Zin).

Z.=2,Z, (1-14)
[-1-4-1. Fonction de partition de trandation
Lafonction de partition de translation est donnée par :
zZ, = anpM—kTgs/z v="KT (1-15)
TVE T g P

ou M est la masse de la particule, V le volume considéré, N le nombre d’ Avogadro. En unités

MKSA et alapression atmosphérique on a:

Z, =2030910% M¥2 T%2 (1-16)

1-1-4-2. Fonction de partition interne pour |es espéces monoatomiques

Les états d énergie possibles obéissent a la distribution de Boltzmann, la sommation
S effectue sur tous les niveaux j de |’atome, de poids statistique g;, et d’ énergie d’ excitation Ej. La

fonction de partition interne est alors donnée par :
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&
Zlnt = a gj eng T (|'17)
j=0

1-1-4-3. Fonction de partition interne pour les mol écul es diatomigues

Dans le cas des molécules diatomiques il faut tenir compte des niveaux d excitation, de

vibration et de rotation. Lafonction de partition interne s écrit :

z.=az,.2,2 (1-18)

Pour un état électroniqueil faut calculer :

& G(v)6€o & F,(J)a
Z,2, aex P T ea(zJ 1)exp8- i

T (1-19)

ou v et J représentent respectivement |es nombre quantiques de vibration et de rotation

o @ F+ 2w Fr 2 ey e (1-20
F9) =8, (3(3+2)- D, (302 +1)° (1-21)

0U W, Xe, Ye, By €t Dy sont les constantes spectroscopi ques tabul ées par Herzberg [He-3].

1-1-4-4. Fonction de partition interne pour |es molécul es polyatomiques

Suivant le type de molécule on utilise deux formules [He-4] :

Pour les molécules linéaires :



Chapitre

5(23+1) @J(\Hl)hc?
2 P T

0l

int

égl A, th'i\jldl
i @ e m%

Pour les molécules non linéaires ;

asp? 003| C KT
1 pg h B Alg c%%
" s e aa, hcdl'

ad- ep-¢ o A

(1-22)

(1-23)
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Pour les deux cas la molécule est considérée comme rigide et harmonigue et la contribution

du spin est nul, s est le nombre de symétries, d; le degré de dégénérescence des vibrations de

nombre d'onde w; , Ia Ig Ic est le produit des moments d’inertie. Les valeurs introduites dans ces

deux relations sont données dans les tables de la JANAF [Ja-1].

I-1-5. Taux deréactions

Dans la littérature les informations concernant les réactions liant les especes qui nous

intéressent sont données soit sous forme de section efficace ou soit sous forme de taux de réaction.

La section efficace est équivalente a une probabilité d'interaction et est en généra fonction de

I’énergie des particules en collision. Le taux de réaction est une grandeur plus globale qui tient

compte de la distribution des particules en énergie, cette distribution est maxwellienne al’ équilibre.

Larelation qui lieletaux de réaction K ala section efficace s est d’ apres[GI-5] :

¥ E, ¥ ..
K= acll xse *dx= 8kbTe-m B+ 0 s dx
prnAB Eo/Ky T pnl\B 0 kaﬂ

(1-24)

ou Ep est I’ énergie seuil de laréaction. Si un des partenaires de la collision est un éectron, la masse

réduite myg se simplifie en me, masse de I’ é ectron.
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B : Lesnuméros des réactions correspondent aux huméros donnés en annexe 1.

|-1-5-1. Recombinaison éectron-ion atomique

[1] F+e+e« F+e e+F « F+hn

[2] S'+e+e« S+e e+S « S+hn

Nous avons utilisé les coefficients de recombinaison et d’ionisation calculés par Gleizes et

al. [GL-7] qui tiennent compte de facon global e des mécanismes de chague couple de réactions.

1-1-5-2. Attachement atomique

[61]] F+et+te« F+e
[62] F+e ® F +hn
[63] S+e ® S +hn

Pour | attachement radiatif nous avons utilisé les sections efficaces de Vacquié et a. [Va-1]
pour [62], les valeurs de Robinson et Geltman [Ro-1] pour [63]. Pour I’ attachement collisionnel a
trois corps [61] nous avons utilisé les valeurs des sections efficaces du processus inverse
(détachement) rapportées par Pearl et a [Pe-1].

1-1-5-3. Attachement dissociatif moléculaire

[64] F,+e« F+F
[65] SF+e« F+S

Pour la réaction d’ attachement dissociatif du fluor [64], |a section efficace d’ attachement a
été rapportée par Mc Corkle et al. [Co-2]. Pour la réaction équivalente [65], laloi de similarité de
Brand et Kopainsky a été utilisée [Br-1].
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1-1-5-4. Association d’ atomes et d’ions positifs

[8] F+F +F« F'+F
[71] F+S+F« SF+F

Les sections efficaces de ces réactions ont été calculées a partir de |’ approximation du

modéle « boule de billard ».

1-1-5-5. Echange d'ions

[30] F +S « S, +F
[81] F +SF « SF +F
[32] Fr+ F « F2+ +F

Lestaux des réactions ont été calculés a partir de I’ approximation semi-classique [Br-1].

e’a

K=2p (1-25)

ou a est la polarisabilité des molécules, mla masse réduite des ions et mol écules.

|-1-5-6. Echange d’ électrons

[27] S +SF « S+SF

Le taux de réaction de [27] a été obtenu par [Ch-2] :

-
K =14610 " \[—n (1-26)

ou mest la masse réduite des espéces S et SF.
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1-1-5-7. Recombinaison ion-ion

[35] S"+S +F« $+F
[36] F +S" +F « SF+F
[37] S +F +F « S;+F+F
[38] S+ +F +F « SF+F+S
[39) & +F +F« $+F
[40] S," +F +F « SF+SF
[41] F'+F « F+F+F

[42] F+F+F « FR+F

[43] F+S+F « SF+F

Les taux de réaction [35] a[40] ains que [43] ont éé calculés par |a théorie de Thompson

déduite de lalittérature [Dr-2] aors que pour ceux des réactions [41] et [42], les valeurs de Wilson

et Shapiro [Wi-1] ont été utilisées avec une loi en température en T 52,

1-1-5-8. Association d’ atomes et de mol écules

Il existe de trés nombreuses réactions entre les espéces issues des décompositions du SFe.
Pour la plupart des réactions chimiques de type dissociation, la méthode du potentiel de Lennard-

Jones a été utilisée pour calculer lestaux. A ces réactions sont associés des taux de laforme::

=N

B
K=Ae et (1-27)
gToz

Pour les réactions dont |e taux est donné constant, on a choisi |es approximations suivantes :

- s laréaction est exothermique : DH < 0, elle sera considérée comme indépendante de la
température. On gardera alors un taux constant en fonction de latempérature.

- s laréaction est endothermique : DH > 0, I’ enthalpie des produits est supérieure a celles

des réactants : il faut donc fournir de I’ énergie pour que la réaction ait lieu. La réaction sera donc
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dépendante de la température et on utilisera la loi d’ Arrhénius pour le calcul du taux de réaction

selon laréelation :

Eq

K=Aege RoT (1-28)

ou A est la constante pré-exponentielle et E, énergie d’ activation.

M éthode de L ennard-Jones

Si I’on considére un potentiel réaliste d'interaction entre particules, la « constante » pré-
exponnentielle ‘A’ varie avec la température. Dans le cas d'une collision entre deux radicaux, le
calcul de A peut étre effectué en calculant la fréquence de collision suivant la méthode de Troe [Tr-
1]. On suppose que le potentiel dinteraction est du type Lennard-Jones et |a fréquence de collision
est définie par :

8RT
a2 2,2) 3.1 -1
Zij =pPSa.g pMABV\/ N, (enm S “mole )
1 (1-29)

WZ 2) é akK, Tou
<) = @.636 + O.567Iogg—+u
é €aB 90

avec sa-g le diametre de la collision, N, le nombre d’ Avogadro, R la constante des gaz parfaits,
Mag la masse réduite des particules A et B et W2 une intégrale de collision. Le paramétre e est
caractéristique du potentiel de Lennard-Jones et s appelle température réduite [Hi-1]. 1l est tabulé
pour un certain nombre d’ espéces. Pour une réaction entre une espéce A caractérisée par une

température e et une espéce B caractérisée par eg, le paramétre d’ interaction est donné par :
€xs = /€4 €5 (1-30)

L’ expression (1-29) conduit & une valeur limite supérieure de la fréguence de collision et
donc de la constante pré-exponentielle ‘A’. Cette valeur sera utilisée lors de I’ interaction entre deux
radicaux. Pour une réaction molécule-radical, il faudra pondérer lavaleur de A par un facteur 0.1 et

pour une réaction entre deux molécules par un facteur 0.01 [Fa-2].
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Lesréactions d’ association du type A+B ® AB sont en général exothermiques, c'est adire
que I’ énergie de formation de AB est inférieure a la somme des énergies de formation de A et de B.
Cependant il ne suffit pas que les particules A et B entrent en collision pour qu’ automatiguement
elles s associent pour former la molécule AB. Si les espéces A et B sont trés réactives (cas de deux
radicaux), la réaction sera plus efficace que si ce sont des molécules stables. Dans ce dernier cas, on
peut considérer que les molécules, lors de leur collision, doivent dépasser un potentiel répulsif qui
se traduit par une énergie mise en jeu dans laréaction ; c'est I’ énergie d’ activation E,. 1l existe une
loi empirique simple permettant d'évaluer I'ordre de grandeur de I'énergie d activation d'une
réaction bimoléculaire [Fa-2] :
- entre deux radicaux, E; =0
- entre un radical et une molécule 5 £ E, £ 10 keal mole™
- entre deux molécules : E, > 20 kcal mole™
Dans nos conditions, pour les réactions entre une molécule et un radical, nous avons choisi
arbitrairement E, = 10 kcal mole™, aors que pour les réactions entre deux molécules, nous avons
posé E, = 30 kcal mole™.
Les valeurs des paramétres nécessaires au calcul des taux des réactions sont données dans la
thése de Borge [Bo-1]. Lesréactions dont e taux a été calculé par cette méthode sont |es suivantes :
[13] F, « F+F
[14] SFs+F, « SFs+F
[15] S, « S+S
[16] SF4+F « SF3+F
[17] SF4+F, « SFs+F
[18] SF4+F « SFs
[19] SFs+F « SFg
[20] SFs+ SFs « SF4+ SFs
[21] S +SF« S +F
[22] S" +F, « SF" +F
[44] SFe+SF, « SF4+ Sk
[45] SF+SF « F+S
[46] F+SF « F+S
[47] F+SF « Sk
[48] F,+S « Sk
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[49]
[50]
[51]
[52]
[53]
[54]
[55]
[56]
[57]
[58]
[59]
[60]

SF+F, « SF+F
SF+SF « S+ Sk,
S+ « S+ S
Sk +F « Sk

Sk +F, « SF3+F
SF+F, « Sks
Sk, + Sk, « SF3+ SF
SF3+F « Sk

Sk +F, « Sky
SF3+ SF3 « Sk + Sk
SF+ Sk, « SF4+ S
SFs+F, « Sks

41
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|-2. COMPOSITION DU PLASMA DE SFs EN REGIME STATIONNAIRE

-2-1. M otivations

Larésolution du systeme d’ équations de conservation en régime stationnaire se justifie pour
plusieurs raisons, i) elle permet de tester le calcul des taux inverses a travers la mise en place de
nombreuses lois de Saha et de Guldberg-Waage, ii) la résolution en régime transitoire nécessite
comme conditions initiales les valeurs en régime stationnaire, iii) la composition a |’ équilibre sert
de référence pour éudier les écarts a I’équilibre lors de I’extinction de I'arc, iv) a partir de la
composition et des valeurs des taux de réaction obtenues en stationnaire le code permet de calculer
les vitesses de réaction et les temps de relaxation des diverses réactions chimiques. Ces grandeurs
sont intéressantes et servent a connaitre les réactions les plus probables, c'est a dire les espéces

dominantes qui entrent en jeu dans une gamme de température donnée (cf. I-3.).

|-2-2. Choix des especes et desréactions

La résolution en régime transitoire nécessite comme conditions initiales les valeurs de la
composition du plasma en régime stationnaire. Nous avons séparé le domaine de température
(12000 K - 300 K) en trois gammes. Cette séparation est nécessaire pour éviter de traiter des
especes qui deviennent trés minoritaires dans certaines régions du domaine et qui de ce fait
accroissent considérablement le temps de calcul.

La premiére gamme de température comprise entre 12000 K et 2100 K comporte 19 espéces
(6,5 S,5,%,S", F,F,F,F, F,', SF, SF, SF', SF,, SF3, SF4, SFs, SFo).

Afin de ne pas augmenter le temps de calcul, les espéces trés minoritaires telles que (SFs,
SF.*, SFs', SR, F**, S ..) nont pas éé retenues. En effet elles présentent une constante
d évolution dans le temps faible et nécessiteraient alors pour les décrire des pas de calcul trés petits.
De méme lesions négatifs, F,', S, SF4, SFs', SFg, en faible quantité dans la gamme de température
considérée (2100 K < T < 12000 K) ne sont pas pris en compte. Une étude préalable sur les

réactions a montré que ces especes n’'interviennent que faiblement dans le processus de capture
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électronique. Pour cette gamme de température, nous avons considéré 66 réactions chimiques liant
toutes ces especes. Cesréactionsainsi que le taux direct associé sont listées dans I’ annexe 1.

Pour la deuxiéme gamme (2100 K - 1000 K) nous n’avons retenu que 8 especes (F, F», SF,
SF,, SFs, SF4, SFs, SFe) car en dessous de 2100 K les espéces chargées deviennent négligeables.
Dans la troisieme gamme (1000 K - 300 K) nous n’avons sélectionné que 5 espéces (F, F2, Sk,
SFs, SFe).

|-2-3. Equations

En régime stationnaire le terme de convection et le terme dépendant du temps de I’ équation
de conservation (1-2) sont nuls. Il 'y a équilibre entre le nombre de particules créées et e nombre de

particules disparues, les éguations de conservation s écrivent :

S :g—+ =Caq - n;Da =0 p n Shal (1-34)
a

' Da,

|-2-4. Expressions du terme source Ca et du termede perte Da

Ces termes sont proportionnels au taux de réaction (direct et inverse) et aux densités des
particules mises en jeu dans le processus. A titre d’ exemple nous nous proposons d’ étudier le cas de
la réaction d’ attachement dissociatif entre I’ion S," et les électrons [24] et de la réaction d échange
d'ionentreS" et S, [28].

. ®
[24] S, +e S+S (1-35)
Ki,
Kd,
+ ® +
[28] S'+S, Sy +S (1-36)
Soient Kd; et Kd, les taux de réaction directs des processus [24] et [28], Ki; et Ki; les taux

de réaction inverses des processus [24] et [28]. Nous nous proposons d’ évaluer les termes sources
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Ca et les termes pertes Da des espéces chimiques S," et S au cours des deux réactions afin d établir
leurs équations de conservation.

Pour laréaction [24] nous pouvons écrire :

- letaux de création de S;° = Kil(ns)2

- letaux de disparition de S, = Kdyn N

- letaux decréationde S = 2Kd, n. nSE
o : 2

- le taux de disparition de S = 2K|1(ns)

Pour laréaction [28] nous pouvons écrire :

- letaux de création de S," = Kd, n ns,
- le taux de disparition de S, = Ki,ng Ny
- letaux decréationde S = Kd, N Ns,

- letaux de disparition de S Ki, ng nS5

A partir de ces taux de réaction nous pouvons déterminer les termes sources et les termes

pertes des espéces S," et Srelatifs & ces deux processus.

é u . 2 .
§a- nSE DaHS; = (Kll(ns) + Kd, N nSz) - nSz (Kd1 n.+ Ki, ns) (1-37)

) (1-39)

[SEFek

[Ca- nSDa]S:ga%Kdlne_ nSE + Kd, n.. ”Szg%' nS§Ki1nS+Ki2nS$

|-2-5. Calcul dela composition du plasma

Laméthode de calcul de la composition du plasma d’ arc de SFs en régime quasi-stationnaire
a été détaillée par Habib [Ha-1]. Comme cela a été indiqué dans la thése de Mbolidi [Mb-1],
I’ensemble des équations (1-34) appliqué a toutes les especes ne congtitue pas un systeme
d équations indépendantes. Pour rendre le systéme indépendant et donc soluble, il faut remplacer
trois égquations de conservation par lestroislois de |’ équilibre qui sont :

- laneutralité électrique.
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- la conservation de la stoechiométrie du milieu
(M = nombre d’' atome de fluor / nombre d’ atome de soufre = 6).
- laloi des gaz parfaits.

Le choix des équations qui doivent étre remplacées tient compte d'un certain nombre de
criteres a savoir : i) la densité de |’espéce associée a chaque équation a remplacer doit, de
préférence, étre importante, ii) I’ application de laloi de neutralité électrique exige que soit liminée
une des équations ayant pour solution la densité d’ une particule chargée, iii) laloi de dissociation du
SFs ne s applique pas aux électrons. Les conditions ou les trois lois de I’ équilibre remplacent les

trois égquations de conservation pour une pression de 0.1 MPasont :

- laneutralité é ectrique remplace la conservation des :
- électrons de 12000 K a 8000 K
-ions S" de 8000 K 44700 K
-ions S, de 4700 K a2600 K
-ionsF de 2600 K 42100 K

- ladissociation du SFg remplace la conservation des atomes S de 12000 K 42800 K des :
- molécules SF, de 2800 K &2100 K
- molécules SF, de 2100 K 21800 K
- atomes F de 1800 K a 300 K

- laloi des gaz parfaits remplace la conservation des
- atomes F de 12000 K a 1800 K
- molécules SFs de 1800 K 2300 K

Le systeme d’ équations est résolu par la méthode de Newton-Raphson [No-1]. Pour aboutir a
la composition réelle du plasmaiil faudrait tenir compte des processus radiatifs directes et inverses ;
ils ne sont pris en compte qu’a travers le modele collisionnel radiatif de recombinaison des ions
atomiques S’ et F'. Le plasma est dit en équilibre thermodynamique partiel. Par contre, en éliminant
toutes les réactions faisant intervenir les processus radiatifs, notre modele conduit ala composition

d équilibre du plasma, a cause de la micro-réversibilité des processus purement collisionnels.
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|-2-5. Résultats

Les figures 1 et 2 montrent les variations des densités de particules en fonction de la
température pour la pression atmosphérique (0.1 MPa). Les électrons ainsi que S™ constituent les
especes chargées dominantes de 12000 K a 4500 K, en dessous de cette température ce sont les
espécesioniques S," et F qui sont majoritaires, parmi les espéces chargées, jusqu’ & une température
avoisinant les 2500 K. De méme nous pouvons remarguer |a recombinaison progressive des espéeces
polyatomiques aux basses températures. A partir de 1700 K le SFs se dissocie pour donner
principalement du SF, et du fluor, ce qui explique leurs densités croissantes. Le SF, se dissocie vers
2100 K en Sk, F et SF3 qui se dissocient rapidement vers 2400 K et 2200 K. Ces derniéres donnent
F, SF et S,, SF sedissociant a partir de 2800 K et S, a partir de 3000 K. Les espéces diatomiques SF
et S, sont majoritaires devant F, pour une température comprise entre 3500 K et 6000 K. Pour
valider notre modéle nous avons comparé la composition obtenue avec la composition calculée a
I’aide d’un modéle d' équilibre [Ch-1]. Nous avons obtenu un bon accord entre les deux séries de
résultats.

Afin de montrer I'influence de la pression nous avons tracé sur la figure 3 la composition
calculée pour une pression de 0.4 MPa et sur lafigure 4 le rapport entre les densités calculées a 0.4
MPa et les densités obtenues a la pression atmosphérique (0.1 MPa) pour une gamme de
température comprise entre 2100 K et 12000 K. La figure 4 montre que le rapport des especes
majoritaires F et S vaut quatre. On remargue que dans cette gamme de température le rapport pour
les espéces diatomiques peut étre supérieur a 4 et peut atteindre des valeurs supérieures a 15. De
méme nous pouvons noter gque le rapport pour les électrons est inférieur a 4 et que le rapport pour
les espéces ionistes S,', F>" et F est supérieure a 4. Ces résultats montrent que la pression peut
avoir une influence importante sur le comportement des densités et par conséquence sur les écarts a
I”équilibre.

En prenant en compte ces différents résultats nous avons tabulé la composition en fonction
de la température et pour une pression variant de 0.05 a 0.45 MPa. Le pas en température est de 10
K, précision nécessaire pour avoir une bonne interpolation lors du calcul des profils initiaux de
densités a I’ extinction. Les densités obtenues serviront de condition initiale et de référence pour le

calcul en régime transitoire.
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Figure 1: Composition d équilibredu SFe¢ (2100 K < T < 12000 K, p= 0.1 MPa).
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Figure 2 : Composition d équilibredu SF¢ (300K < T <2100K, p= 0.1 MPa).
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Figure 3 : Composition d équilibre du SFe¢ (2100 K < T < 12000 K, p = 0.4 MPa).
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Figure4: Rapport (N o4mpa/ No1mpa) (2100 K < T < 12000 K).
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|-3. CINETIQUE CHIMIQUE DU Sk

-3-1. M otivations

Nous présentons dans cette partie une étude concernant la cinétique réactionnelle du SFe. Au
cours de I’extinction, le plasma est soumis & un fort soufflage, la colonne de plasma peut étre
localement coupée par une tranche de gaz froid a tres faible conductivité électronique ce qui a pour
effet de modifier la circulation du courant électrique. L’ apport des particules froides, dans les zones
chaudes du plasma, tend a faire disparditre les électrons. Nous essayerons dans cette éude, de
connaitre principalement quelles espéces favorisent la disparition des éectrons et d’une maniére

générale de connaitre quelles réactions dominent |a disparition de chague espece.

[-3-2. Généralités

Soit le processus généra (p) des réactions de dissociation ou de recombinaison des especes

atomiques et moléculaires:

%
@)
+
o

(réaction p) A+B (1-39)

A

Supposons que plusieurs processus soient les seuls mécanismes responsables de la
disparition des particules A, alors le nombre de réactions par unité de temps des particules A dues a

laréaction (p) (appelé fréguence de réaction) s écrit :

King =— (1-40)
p
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La fréguence de réaction est exprimée en fonction de I'inverse d'un temps tf}. Pour

I”’ensemble des réactions concernant la particule A, la fréquence de réaction globale de la particule
A s écrit :

P

axon, (1-41)
p

A partir de la fréguence de réaction globale nous pouvons déterminer le temps global de

relaxation de I’ espece A :

P cuencore
A
a King t

-4t (1-42)
p tp

En se donnant une vitesse des particules ‘Vv’, il est possible de remonter a une distance

caractéristique ‘d’ del’espéce A :
d=vt* (1-43)
Comme le temps global de relaxation de I'espéce A est inversement proportionnel a la
somme des fréquences de réaction (équation 1-42), ¢’ est la réaction qui aura la plus forte vitesse de

réaction qui simposera dans le calcul du temps de relaxation globale et de la distance

caractéristique.

|-3-4. Calcul desfréguences de disparition

La fréquence de disparition d' une espéece est par définition la fréquence de réaction qui
rentre dans le processus de disparition de |’ espéce considérée. Les équations considérées, pour le
calcul des fréguences de disparition, sont données en annexe 1. Afin de mettre en évidence le
processus dominant la disparition des espéces diatomiques nous avons calculé les fréguences de
toutes |les espéces a partir de la composition d’ équilibre du SFg pour une température comprise entre
300 K et 12000 K et pour une pression fixée a 0.1 MPa. L’intérét de ce type de calcul est de

permettre de connaitre les processus qui dominent la disparition de I’ espece que I'on considéere
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suivant la température. Sur les figures 5 a 13 nous avons tracé les fréquences de disparition pour
quel ques especes, nous avons reporté les réactions qui dominent le processus de disparition pour ces

espéces ainsi que pour les autres dans les tableaux 1 a 4.

|-3-4-1. Espéces polyatomiques

Lorsgue la température est supérieure a 2500 K, les espéces polyatomiques SF,, SF; et SF,
se dissocient suivant laréaction du type SFx.; + F «  SFx (X=2,4), a plus basse température ce sont
des réactions entre mol écul es polyatomiques qui dominent. Pour les molécules SFs et SFs seules les
réactions introduisant F dominent la disparition de ces molécules. Prenons par exemple le cas de la
molécule SFs, pour une température comprise entre 300 K et 2100 K la réaction de dissociation qui
domine est la réaction de formation du SFs ([19] SFs + F «  SFg), a plus haute température le SFs
se dissocie en SF,4 et F pour une température comprise entre 2100 K et 3400 K, puis se dissocie en

SF; et F, pour une température comprise entre 3400 K et 12000 K.

Espéece Gamme de température Réactions dominantes

Sk, 300K <T<850K [44] SFs+ Sk, « Sk, + SFy
850 K < T < 2350 K [58]  SFs+SF; « SF,+SF,

2350 K < T < 12000 K [47] F+SF« Sk

SF; 300K <T<1350K [16] SF,+F « SR+ F;
1350 K < T < 3000 K [56] SFs+F « SF,
3000 K < T < 12000 K [52] SR, +F « SF,

SF, 300K < T < 400K [16] SF+F « SH+F
400K <T<850K [20]  SFs+SFs « SF,+SFs
850K < T <1350K [16] SF+F « SFs+Fy

1350 K < T < 12000 K [56] SF;+F « SF,

SFs 300K < T <2100 K [19] SFs+F « SFs

2100 K < T < 3400 K [18] SF,+F « SFs
3400 K < T < 12000 K [60] SF;+F, « SFs

SFs 300K < T <400K [20]  SFs+SFs « SF4+ SFs

400K < T <4050 K [19] SFs+F «  SFg
4050 K < T < 12000 K [12] SF,+F, « SFg

Tableau 1 : Réactions dominant le processus de disparition des espéces polyatomiques.

Dans le cas du SF¢ la réaction de dissociation en SFs et en F est dominante (réaction [19]),

mais on peut remarquer sur lesfigures 5 et 6 que I’ ordre de grandeur de la fréquence de réaction de
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dissociation du SFe¢ (figure 5, réaction inverse [19]) est soit inférieure a la fréquence de
recombinaison du SFg (figure 6, réaction directe [19]) qui se produit a basse température ou soit
supérieure ce qui se produit a plus haute température.

Ce simple exemple sur les processus réactifs du SFs et SFg montre qu'il est important de
tenir compte des deux sens de la réaction pour savoir s il y a création ou disparition de |’ espéce que
I’on considére ; par contre I'exemple montre le type de réaction qui domine le processus de
disparition. On remargue que les ordres de grandeur des fréguences de disparition des molécules
polyatomiques SFx (X=2,6) & haute température dépasse les 10™° s et peuvent atteindre les 10" s

a12000 K caractérisant ainsi une faible probabilité de trouver ces especes.

|-3-4-2. Espéces monoatomigues

Pour une température comprise entre 300 K et 8300 K, les processus qui dominent la
disparition du fluor sont du type SFx.; + F « SFx. On constate que le fluor s associe a des
molécules polyatomiques comportant un nombre impair d’ atomes de fluor, ce nombre est d’ autant
plus important quand la température baisse. Pour le soufre les processus qui dominent la disparition,
mettent en jeu de préférence les mol écules diatomiques (SF, F,) a basse température ( T < 5900 K),
contrairement au fluor. Entre 5900 K et 8390 K les atomes de soufre réagissent entre eux pour

donner S," et des électrons.

Espéece Gamme de température Réactions dominantes

S 300K < T <2000 K [46] F+SF « F+S
2000K < T<4130K [50] SF+SF « S+SF,
4130 K < T <5900 K [46] F+SF « F,+S
5900 K < T <8390 K [24] S'+e« S+S
8390 K < T < 12000 K [2] S'+e+e« S+ e

F 300K < T <1600 K [19] SFs+F « Sk
1600 K < T <2600 K [56] SF;+F « SF,
2600 K < T <8300K [47] F+SF « SR
8300 K < T < 12000 K [23] SF"+e« S+F

Tableau 2 : Réactions dominant le processus de disparition des espéces monoatomiques.
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|-3-4-3. Espéces diatomiques

Dans le cas des molécules diatomiques (figures 7 a 9) nous nous intéresserons unigquement
au phénomene concernant la capture électronique. Pour les molécules F, et SF la capture
électronique se produit a partir de 8020 K pour F,, formant les espéces F et F, et 10000 K pour SF,
formant les espéces F et S. Pour lamolécule S, ¢ est laréaction d’ échange de charge avec S qui est

prépondérante, cette réaction donnel’ion S," et du soufre.

Espéece Gamme de température Réactions dominantes

F 300K < T <1000 K [14] SF+F, « SR+ F
1000 K < T < 2500 K [16] SF,+F « SF3+F,
2500K < T<3180K [45] SF+SF « F,+S,
3180K < T <8020K [46] F+SF « F,+S
8020 K < T < 12000 K [64] F,+e« F +F

SF 300K < T < 10000 K [47] F+SF « SF,
10000 K < T < 12000 K [64] SF+e« F +S

S, 300K < T <4540 K [45] SF+SF « F+S,
4540 K < T < 12000 K 28] S +S« S +S

Tableau 3 : Réactions dominant le processus de disparition des espéces diatomiques.

1-3-4-4. Espéeces ionisées

Les résultats concernant la disparition des électrons (figure 10) montrent que pour une
température inférieure a 4280 K les éectrons disparaissent principalement par attachement
dissociatif avec les molécules diatomiques F, (300 K < T < 2500 K) et SF (2500 K < T < 4280 K).
Pour une température comprise entre 4280 K et 7500 K ¢ est |’ attachement dissociatif avec S, quii
est dominant ([24] S," + e« S+ S) puis & plus haute température, |es électrons devenant de plus
en plus nombreux, les espéces diatomiques plus rares, ¢’ est laréaction avec S™ qui domine. Dans le
casde S,", le processus d’ attachement dissociatif avec les éectrons est principalement responsable
de la disparition de S," (réaction [24]) pour une température comprise entre 4920 K et 12000 K.
C est ce méme type de réaction qui est responsable de la disparition de SF* (réaction [23]) pour une
température supérieure a 5230 K et de la disparition de F," (réaction [25]) pour une température

supérieure a 6400 K. Nous remarquons d’ apres les figures 11 et 12 que les fréquences de disparition
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de SF' et de S," (réactions [23] et [24] respectivement) sont du méme ordre de grandeur, tandis que
la fréquence de disparition de F," est inférieure a celles des deux précédentes. Comme la densité de
S, est supérieure & celles de SF* et de F," c'est la réaction [24] qui dominera le processus de

capture électronique par rapport aux réactions [23] et [25].

Espéece Gamme de température Réactions dominantes
électrons 300K < T<2500K [64] F,+te« F +F
2500K < T <4280 K [65] SF+e« F +S
4280 K < T <7500 K [24] S,"+e« S+S
7500 K < T < 12000 K [2] S'+e+e« S+ e(sens®)
S 300K < T <1700 K (4] F+S +F « SF +F
1700 K < T <1900 K [34] S+e+F« S +F
1900 K < T <4850 K [27] S +SF « S+SF
4850 K < T < 12000 K [34] S+e+F« S +F
F 300K < T<2550K [64] F,+te« F +F
2550 K < T <8950 K [65] SF+e« F +S
8950 K < T < 12000 K [64] F,+e« F +F
SF 300K < T<2150K [3] S+F +F« SF +F
2150 K < T < 12000 K [4] F+S +F« SF +F
S’ 300K < T<2200K [22] S"+F, « SF +F
2200K < T <3300K [21] S +SF« S +F
3300K < T <4100 K [28] S +S,« S, +S
4100 K < T < 12000 K [21] S"+SF« S +F
F 300K < T<2100K [32] FF+F, « R, +F
2150 K < T <9450 K (7] F" +S+F « SF +F
9450 K < T < 12000 K [1] FF+ete« F+e
SF 300K < T<2320K [22] S"+F, « SF +F
2320K < T <5210K [29] S"+SF« SF+S
5210K <T <12000K [23) SF +e« S+F
Fo' 300K < T<6400K [32] FF+F « F +F
6400 K < T < 12000 K [25] F,f+e« F+F
S’ 300K < T<3300K [21] S"+SF« S +F
3300K < T <4000 K [28] S +S,« S +S
4000 K < T <4920 K [21] S"+SF« S, +F
4920 K < T < 12000 K [24] S,"+e« S+S

Tableau 4 : Réactions dominant le processus de disparition des especes ionisées.

Examinons la gamme de température comprise entre 5000 K et 8000 K ; cette gamme de
température est celle qui nous intéresse. En effet c'est a partir de 5000 K que la conductivité
électrique devient importante. Nous avons vu que le processus dominant la capture électronique est

| attachement dissociatif avec S," ([24] S," + e« S+ S) deméme quel’ion S, est principalement
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créé par échange de charge entre I'ion S* et la molécule diatomique S, (S"+ S, « S" + S). Ces
résultats confirment I'importance du réle joué par I’ espéce S, qui indirectement est responsable de
la disparition des électrons a moyenne température. Par ailleurs, le processus dominant la disparition
de SF', pour une température supérieure a 5000 K, est le processus d attachement dissociatif avec
les électrons ; ce processus reste négligeable devant le processus d’ attachement dissociatif entre les

électrons et S,.
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Figure5: Fréquences de disparition en fonction de la température (SFs).
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Figure 6 : Fréquences de disparition en fonction de la température (SFg).
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Figure 7 : Fréguences de disparition en fonction de la température (SF).
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Figure 8 : Fréguences de disparition en fonction de la température (F»).
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Figure 10 : Fréquences de disparition en fonction de la température (électron).
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Figure 12 : Fréquences de disparition en fonction de la température (S;").
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|-3-5. Calcul des portées

Nous avons tracé sur la figure 14 la distance ‘d’ (équation 1-43) en fonction de la
température pour une vitesse égale & 10 m.s™ (ordre de grandeur de la vitesse radiale dans les arcs
stabilisé par parois) pour les especes moléculaires (SFx, X=2,6) et pour les especes diatomiques.

Pour les espéces moléculaires, I'augmentation de la température entraine une forte
diminution de ‘d’. A 2500 K les valeurs de ‘d’ sont comprises entre 10°% et 107 m, traduisant une
forte dissociation de ces espéces et donc une faible probabilité de les trouver. De méme, nous
voyons que pour le SFg, la pénétration dans les régions ou la température est supérieure 2000 K est
trés faible, puisqu’elle n’est déja que d’ environ de 10° m & 3000 K. Les calculs de composition &
I’ équilibre montrent que la région de température ou la densité éectronique n’est pas négligeable
par rapport a celle des densités des autres particules chargées se situe au-dessus de 3000 K. Les
résultats de la figure 14 montrent que les molécules polyatomiques (SF, jusqu’'a SFg) ont peu de
chance de pénétrer significativement dans ces régions, méme si dans un digoncteur, les vitesses de
convection sont trés supérieures & la valeur considéréeici (10 m.s™). En effet, méme en prenant une
valeur de 10° m.s?, les distances de pénétration de ces espéces dans les régions chaudes sont
inférieures & ou de I’ordre de 10° m. La conséquence de ces résultats est que les densités des
molécules polyatomiques auront des valeurs trés proches de la composition d’équilibre, ce qui
permettra a I'avenir de smplifier le modéle cinétigue en ne résolvant pas, en premiére
approximation, les égquations de conservation de ces especes.

Les résultats relatifs aux espéces diatomiques révélent plusieurs commentaires : la courbe de
SF décroit fortement entre 1000 K et1500 K et atteint son minimum (107 m) & T = 1700 K. La
courbe de F, présente deux extréma, un maximum situé & 2450 K pour une valeur de ‘d’ égale 5 10°
m et un minimum & 2080 K (8 10" m). A hautte température la portée reste faible (inférieure & 107
m), les molécules de F, sont fortement dissociées en F. A partir de 8100 K I"augmentation de la
densité éectronique entraine la disparition de F;, par attachement dissociatif. La courbe de S, montre
gu'il existe deux extréma, un minimum a 1440 K et un maximum a 4190 K, a cette température la
portée est supérieure & 10* m. La réaction, qui dominait entre 300 K et 4400 K (SF + SF « F, +
S,), tend a diminuer, ce qui est favorisé par une baisse de F,. A partir de 4400 K, la réaction qui
domine, tend & créer I'ion S;". A haute température la portée de S, reste supérieure a celles des

molécules F, et SF, & 12000 K la portée est d’environ 10° m. Nous pouvons expliquer ce résultat &
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partir de I’analyse des processus réactionnels de disparition de ces especes. En effet le tableau 3
montre que pour une température comprise entre 3000 K et 8000 K les mécanismes de disparition
des espéces SF et F, qui entrent en jeu (respectivement les égquations [47] et [46]) font intervenir des
especes majoritaires (F et S) et des especes appartenant a la chaine directe de dissociation du SFs
(SF2). La conséquence est que les especes SF et F, resteront de préférence en équilibre
stoechiométrique avec les espéces F, S et SF,. Pour I'espéce S,, les réactions qui dominent la
disparition font intervenir des especes dérivées qui sont minoritaires devant F et qui n’ appartiennent
pas a la chaine de dissociation du SFs. Ce résultat explique le fait qu’il existe une zone ou la
fréquence de disparition maximale de toutes les fréguences de disparition de S; (figure 9) atteint un
minimum a 4540 K. Ce minimum correspond au maximum gue nous avons sur lafigure 14.

Ces résultats montrent que les portées des especes diatomiques (S, SF et ), nettement plus
stables a haute température, sont trés supérieures a celles des mol écules polyatomiques. Si I’ effet de
convection sur la densité éectronique se manifeste, ¢’ est a travers les molécules diatomiques qu’il
aura lieu et en particulier a travers I’ espéce S, qui présente une portée bien supérieure aux portées

de SF et de F, dans larégion ou latempérature est comprise entre 3000 K et 7000 K.

1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000
10,3 | T T T T T T T T T T 3 1073
';l SF, 3
10"‘ < 10°
2 S, E
10°E - 10°
F \ =
’é\ 10°E 5 10°
N— = 3
© - ]
107 —= 10~
sl SF 1.
10°E S 5 10°
10-9_ 1 | 1 | | 1 | 1 —~ | 10—9
1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000

Température (K)

Figure 14 : Portée des espéces pour une vitesse égale & 10 m.s™.
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|-4. CONCL USION

Dans ce premier chapitre nous avons pose |es bases du modele cinétique du plasma d'arc en
régime stationnaire du SFs. Nous disposons maintenant d’un modéle réactionnel qui nous a permis
dans un premier temps de calculer la composition du plasma a partir des taux de réactions directs et
inverses, et dans un second temps d’ écarter les espéces minoritaires F,’, SF4,, SFs, et SFs. Ce
modele, validé en régime stationnaire, servira de base pour développer un modéle cinétique en
régime transitoire, la composition al’ équilibre permettra d’ une part ainitialiser le modée transitoire
et d'autre part a étudier les écarts al’ équilibre lors de I’ extinction de I’ arc.

Les calculs des vitesses de réaction ainsi que des portées des especes, développés dans ce
chapitre, ont permis d’'une part de confirmer le réle peu important des molécules polyatomiques
pour la capture éectronique, ce qui est confirmé par leurs faibles probabilités de pénétrer dans les
régions chaudes du plasma. D’autre part nous avons mis en évidence le processus de capture des
électrons pour des températures comprises entre 5000 K et 7000 K. Les éectrons sont
essentiellement capturés par attachement dissociatif avec S," . L’espéce S, est produite par échange

de chargeentre S" et S,.
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CHAPITRE I1- MODELISATION MATHEMATIQUE ET
METHODE NUMERIQUE

1-1. GENERALITES

La réalisation du modele de I'arc électrique est faite avec les hypotheses simplificatrices
suivantes :

- Le plasma est établi dans un milieu de SFg pur en équilibre thermodynamique local (ETL).
L’ETL est réalisé lorsgue le nombre de désexcitations par transitions radiatives est négligeable
devant le nombre d’ excitations ou de désexcitations d’ un niveau par collisions électroniques quel
que soit le niveau considéré. Le plasma est alors constitué par la juxtaposition de volumes
élémentaires suffisamment petits pour que I’ on puisse considérer une unique température (T = Te =
Ti = Ty). Cette hypothése n’ englobe pas le fait qu’ un écart ala composition chimique puisse exister.

- Le plasma présente une symétrie de révolution autour de I’axe X et nous utiliserons une
représentation en coordonnées cylindriques (r, x).

- Nous supposons que le fluide est caractérisé par un écoulement laminaire.

- Les calculs de composition chimique ont été faits dans I’ hypothese de I'ETL. A partir de
cette composition les propriétés thermodynamiques et les coefficients de transport intervenant dans
les codes ne sont fonction que de latempérature T et de la pression p.

- La diffusion des espéces ainsi que les phénomenes de démixion sont négligeables. La
vitesse de chaque espece est donc égale ala vitesse du mouvement d’ ensemble du fluide.

Nous présentons dans ce chapitre un bref rappel des bases hydrodynamiques que nous alons
utiliser pour modéliser I’arc en extinction. Le modéle mathématique est constitué par un groupe
d équations d’ évolution macroscopique aux dérivées partielles. Les grandeurs a calculer sont la
température, |’enthalpie, les vitesses et les densités ; celles-ci, en coordonnées cylindriques sont
fonctions des variables locales r (distance radiae) et x (distance axiale) et de la variable temporelle
t. Ces éguations sont toutes déterminées de la méme maniére, en définissant des équations
microscopiques relatives a chague particule a partir de I’ éguation statistique de Boltzmann. Nous
détaillerons, dans ce chapitre, uniguement le passage de |’ équation de conservation de continuité des

espéeces a |’ équation de conservation de la masse. Nous rappellerons la méthode que nous avons
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utilisée pour discrétiser les éguations macroscopiques et plus particulierement nous approfondirons

ladiscrétisation de |’ équation de conservation des especes.

[1-2. EQUATIONS

I1-2-1. L’ équation de conservation de la masse

Quand on traite le plasma en tant que fluide on peut écrire les équations de transport
macroscopiques a partir des équations microscopiques, le plasma est aors considéré comme un
fluide conducteur. L’ équation de conservation de la masse peut étre alors déterminée a partir de
I’ équation de continuité des especes (équation 1-2), en sommant sur chaque type de particule
(électrons, ions, neutres).

Les éguations élémentaires de conservation de la masse sont directement obtenues des

équations de continuité des densités multipliées par la masse de |’ espéce correspondante.

%(mi ni)+ div(mi n, vi): m, S, (11-1)

Soit - ladensité de masse totale:

r :é.ni m, (11-2)

- lavitesse moyenne dirigée de toutes les espéces :

é n, m; v,
Ve—g—— (11-3)
anm

En sommant les équations é émentaires de conservation de la masse sur toutes les especes et
sachant que la sommation du terme source est nulle on retrouve I'équation de continuité

Macroscopique associée aux grandeursr et v:
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%+div(r v)=0 (11-4)

I1-2-2. L’ équation de conser vation de la quantité de mouvement

L’ équation différentielle gouvernant la conservation de la quantité de mouvement s écrit

pour un fluide newtonien souslaforme:

® 4 ® - L )
r%(\?) +1 Qograd2v =- gradp+divt + jUB+rg+e(n - n,JE  (I1-5)

Ou laforce de gravité r g est généralement considérée comme négligeable ainsi que la force

éectrique e(ni - ne) E, du fait de la neutralité globale du plasma. Le tenseur des contraintes

visqueuses t , pour un fluide newtonien, s exprime sous laforme suivante :

®e2 . 0 —_— =
=& §md|vu5| +n‘|>(gradu+graolt u) (11-6)

ou T représente lamatrice unité et grad, | opérateur transpose de I opérateur gradient.

I1-2-3. L’ équation del’ énergie

L’ équation générale du bilan d’ énergie s écrit :

T ® o6 p .o @O = .
rﬁ(h)ﬂgngradah:ﬁ- divQ+ Togradp + t>gradti+ XE- ug,  (11-7)

Le terme de dissipation visqueuse?xgradu et le terme instationnaire de pression p/{it sont

négligés. Le flux de conduction thermique Q est donné par laloi de Fourier :
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~ ®
Q=- Kgrad T (11-8)
A pression constante I’ enthal pie et |la température sont liées par larelation suivante :

_1hn

Co=q7

(11-9)

I1-2-4. Equations é ectr omagnétiques

Laloi dOhm sert au calcul de I’intensité. Par définition | correspond a I’intensité totale du
courant électrique traversant une surface fermée quelconque (S) s appuyant sur un contour (C),

celle-ci est reliée ala densité de courant par :
| = (]%) | *nds (11-10)

Dansle casd un arc axisymétrique | s écrit :

R

N\ -

| =Q2prdr (11-11)

0
Ladensité du courant est reliée directement au champ éectrique :

I, =SE (-12)

X

Le champ éectrique éant supposé constant radialement, il peut étre sorti de I'intégrale, et

I’intensité s exprime en fonction de la conductance G par :

I=E, " G (11-13)

avec G=2pCprdr (11-14)
0
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R

soit |=2pE, Cprdr (11-15)
0

Dans la colonne d’ arc axisymétrique, le champ magnétique induit par la densité de courant |

est déterminé a partir du théoreme de Maxwell-Ampere :

L @O T, -y
Qg5 (%ﬁ(eo E)fdS=| (11-16)

Dans notre géométrie bidimensionnelle associée au repére (r,x) axisymétrique, on suppose

gue le champ magnétique n’ a qu’ une composante azimutale ; al’ état stationnaire on a:
r

O, xdx (1-17)

0

I1-2-5. L es éguations de couplage

Les éguations qui couplent les grandeurs microscopiques aux grandeurs macroscopiques

sont I’ équation (11-2) et laloi des gaz parfaits (11-18).

r :é.ni m, (11-2)

p=ank,T (11-18)
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11-3. METHODE DE DISCRETISATION

I11-3-1. Principe

Le plasma est gouverné par un systeme d équations différentielles non linéaires; ces
équations sont résolues par la méthode des volumes finis de Patankar [Pa-1]. Le traitement
numérique des phénomeénes physiques tels que le transfert de chaleur, I’ écoulement de fluides ou
tout autre processus similaire, peut étre entrepris des lors que les éguations continues régissant ces
processus physiques ont été exprimées sous forme d équations discrétisées. Les équations de

conservation peuvent se mettre sous laforme générale suivante :

%(rf) +div(r Uf)zdiv§g§adf %5 (11-19)

Ou f représente une variable fonction du temps et des trois coordonnées d’ espace et G le
coefficient de diffusion associé a la grandeur f . Cette équation de bilan fait intervenir quatre termes
. un terme instationnaire (ou transitoire), un autre représentant la convection, le troisiéme la

diffusion et Sle terme source.

f G Equation de conservation de
1 0 lamasse

[v; m la quantité de mouvement
h K/Cp del’ énergie

Tableau 5 :Variables de I’ équation de conservation généralisée.
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I1-3-2. Volume de controle

Le domaine étudié est défini par maillage de points discrétement espacés sur lesquels sont
centrés les volumes de contrbéle. On integre les équations différentielles sur chaque volume de
contréle, ces volumes étant indépendants entre eux. Le maillage au point P est représenté sur la
figure 15. Par analogie avec les points cardinaux, le point P est entouré des pointsN, S, W et E. Les
points N et Sindiquent les cotes Nord et Sud respectivement, ceux-ci définissent la direction axiale
de la décharge. Les points W et E indiquent les cotés Ouest et Est et définissent la direction radiale.
Lespointsn, s, w et s qui se situent au milieu des segments PN, SP, WP et PE indiquent la position
des interfaces. L’équation est alors discrétisée sur le volume de contréle qui, en coordonnées

cylindriques, s écrit : 2 p r Dr Dx.

(dr)w (dr)e
EN
SR r
(dX)n N
w W P o E
) CEEEEEEEEEEEEE D X
(ch)s | O —
N
s
| |
Dr

Figure 15 : Volume de contrdle autour du point P.
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I1-3-3. Discr étisation de |’ équation générale

Dans notre géomeétrie bidimentionelle associée au repere (r, x) I’équation générale (11-19)

S écrit sous laforme:

il 179 il 17 ‘Hfo & fo

ﬁ(rf)+?ﬁ(rrvf)+ﬂ(ruf) TG ‘ﬂng'ﬂx +S  (11-20)

Soit  J, = > f Gﬁt-j et J, =ruf Gﬂ 11-21
| r—rgrv T . =ruf - x (11-21)

L’ équation (11-20) s écrit sous une forme plus simple :

o)l lp)edp)s

. I Der+(Jre - J,W) +(an - st) =S, r, DrDx (11-23)

Les quantités J, et s représentent les flux dus a la convection et a la diffusion axiale, de

méme que les quantités J et Jy, lesflux dus alaconvection et aladiffusion radiale (11-24).
‘Jre :(éJr dX) ‘]rw :(c\)']r dX) an :(éJX I‘dr) ‘st :(éJX I‘dr) (”-24)

En posant f =1 et le terme source S = 0 |’ équation de conservation de la masse discrétisée

S écrit :

o«
o)
?P'r PO

Dt

rw Xn XS

Mo Der+(Fre- F )+(F - F ):0 (11-25)

Les quantités Fy, et Fys représentent les flux dus a la convection axiale, de méme que les

quantités F et Fny, lesflux dus ala convection radiale (11-26).
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Fo=(0rdx)  F,=(0Fdx) F.=(CFrdr)  Ro=(0F rar), (11-26)

avec F =rrv et F =ru (11-27)
En multipliant I’ équation (11-25) par f, et en faisant la différence avec |’ équation (11-23) on
obtient la discrétisation de I’ équation de conservation associée alavariablef :
o)
@rPDrDH Jo-F.fo)-13,-Fo.fel+{3., - F.fo]-13.- F.fp] =S, r.DrDx
D

re rw' P Xn xs' P

(11-28)
En posant :
Jre'FrefP:aE(fP'fE) er'Frwa:aW(fW'fP){‘,] (”29)
y -
an'Fxan:aN(fP'fE) st'FxsfP:aS(fS'fP) b
Finalement nous obtenons pour I’ équation (11-28) :
a.f,=a.f.+a,f, +ta,f,tafs+Dhb (11-30)
avec
i
. :
ap =ag +tay tay +tag+ap- Sprp DrDX;y
o o :|:
b=Scrp DrDx +apf y (11-31)
o !
o r,rpDrbDx :
ap =————_— .
Dt b
ag =D, A(|Pe|) +|| F 0|| ay =D, A(|PW|) +||FW 0|Hj (11-32)

2 =D AR+ 0 as=0,A(R)+] Rl |
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_Gr.Dx _ _k u
D, = Dr Fe—(r rv)er Pe_D_e i
|
G, Iy Dx Fu i

G, rp Dr Y (11-33)
- - —_n
D,= Dx F, —(r u)n re Dr P, = D, i
|

GrpDr K

DS:—DPX FS:(r u) rp Dr PS:D_SS i)

Cette algorithme est obtenu en prenant en compte la linéarisation du terme source (cf. 11-3-
4). Les grandeurs avec I’ exposant ° sont prises au pas de temps précédent, la fonction || A,B || est
égale alavaleur maximale entre les deux nombres A et B. Lafonction A(|P]) représente la forme de
discrétisation des termes élémentaires. Par exemple s une grandeur est définie sur le maillage
principa (W, E, S, N) et est utilisée sur le volume de contréle (w, e, s, n) il faut ére capable
d estimer les valeurs aux interfacesw, e, s, n en fonction des valeurs calculées aux facesW, E, S, N.
Pour cela Patankar définit plusieurs formes de discrétisations. Par exemple la forme de
discrétisation ‘naturelle’ est celle de la moyenne arithmétique ou schéma des * différences centrales’,
celle-ci est utilisée pour calculer la température ou la conductivité thermique aux interfaces
(équation 11-34).

f_= (11-34)

Patankar a montré gue cette discrétisation n’est pas la plus réaliste. En effet il existe d autres
schémas de discrétisation qui généralement prennent en compte certains phénomenes physiques. Par
exemple, le schéma ‘amont’ prend en compte le sens de I'écoulement. Dans le cas de la
discrétisation des équations générales faisant intervenir les phénomenes de convection et de
diffusion nous utiliserons le schéma en ‘loi de puissance’ (équation 11-35), celui-ci jauge
I”importance relative des phénoménes de convection et de diffusion. Ce schéma fait intervenir le
nombre de Peclet (équation 11-36) qui par définition est |e rapport entre les forces de convection et

celle de diffusion sur une distance L.

A(R) =[o,(1- 01P)’
rulL
G

(11-35)

P= (11-36)
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La discrétisation des équations de conservation selon le principe de Patankar respecte quatre
regles de base pour que la solution soit physiquement réaliste et pour que le systeme ne soit pas
divergent, cesregles sont :

1- Pour deux volumes de contréle voisins le flux de la face commune doit avoir une
expression identique dans les équations discrétisées pour les deux volumes de contréle. Il doit y
avoir conservation du flux a cette face.

2- Les coefficients du point central ap et |es coefficients voisins du point central ag, aw, an, as
et a°, doivent étre de méme signe, arbitrairement positif.

3- Leterme S; du terme source linéarisé (cf. 11-3-4) doit étre inférieur ou égal a zéro, pour
éviter que le coefficient du point central ap soit négatif.

4- Le coefficient du point central a doit étre égal a la somme des coefficients des points

voisins (hors termes sources) :

a, =ag +a, +a, tag (n-37)

I1-3-4. Linéarisation du ter me source

D’ apres I’ équation (11-30) on S apercoit que ap peut devenir négatif si Sp est positif et ne pas
respecter larégle numéro trois énoncée au paragraphe (11-3-3), on s affranchit de cet inconvénient si
Se est négatif. En effet sl Sp était positif, cela voudrait dire que lorsque la grandeur f augmente, le
terme source augmente aussi. A I'itération suivante cela va faire augmenter f, puis le terme source
et ains de suite. 11 y a donc un risque d'instabilités de la solution ou méme d’ obtention de solution

non réaliste ; il faut donc rendre S, négatif.

S=S.+Spfp (11-38)
avec
St S
Se==—"— Sp=- =—— (11-39)
fo-fh fo-fh

ou S’ est lavaleur calculée de S pour la grandeur f 5, les grandeurs avec |’ exposant ’

sont prises al’itération précédente.
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f . est la borne supérieure de la grandeur correspondant au maximum qui peut étre

atteint pour la configuration envisagée.

I1-3-5. La correction de pression

En régime stationnaire le calcul a deux dimensions (r et x) des grandeurs hydrodynamiques
(vitesses, énergie) et des densités est découplé. Les densités sont calculées a partir du modele de
cinétique chimique (cf. chapitre 1) et les grandeurs hydrodynamiques sont cal culées en résolvant les
équations de conservation de mouvement et de I’ énergie. Le systéme hydrodynamique est fermé
puisque nous avons trois grandeurs a calculer v, u et h pour trois équations de conservation (deux de
quantité de mouvement plus celle de I'énergie). Or pour que le systéme soit physiquement
acceptable il faut que I’équation de conservation de la masse soit satisfaite. Une solution simple
consisterait a remplacer une des équations de quantité de mouvement par |’ équation de conservation
de la masse pour calculer une des deux vitesses (en général v). L’originaité de la méthode de
Patankar consiste a utiliser I’ équation de conservation de la masse pour calculer une différence de
pression qui va corriger les vitesses qui sont estimées a partir des deux équations de quantité de
mouvement. Si par exemple, nous exprimons le terme Np de I’ équation de quantité de mouvement

suivant I’ axe X, la contribution Dp de ce terme peut s écrire :

_Ps+Pr Pe+Pu _ Ps_Py
Ps= Pn =775 2 T 2

(11-40)

L’ éguation de quantité de mouvement contient la différence de pression entre deux points
non consécutifs du maillage, ce qui peut conduire a un calcul erroné de la pression. Ce probléme
peut étre résolu en discrétisant les éguations de conservation de la quantité de mouvement sur un
maillage déplacé. Ce déplacement est fonction de la composante de la vitesse étudiée et est effectué,
de telle maniére que les vitesses soient définis aux interfaces du maillage principa (figure 16). Pour
un calcul utilisant une méthode itérative cette correction tend vers une valeur nulle au cour des

itérations.
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N ' N
N N
w P E w P E
w e w e
S S
S S
Elément de volume pour la Elément de volume pour la
composante axiale x composante radiale r

Figure 16 : Eléments de volume pour les composantes axiale et radiale de la quantité de

mouvement.

En régime transitoire les grandeurs hydrodynamiques et cinétiques sont calculées en
considérant les équations de conservation de quantité de mouvement et de I’ énergie ainsi que les N
équations de conservation des espéces. Le calcul est couplé avec les relations définies au paragraphe
(11-2-5). L’ éguation de continuité possede une structure identique a I’ équation de conservation de la
masse. Mais dans notre cas €elle nous sert uniqguement a calculer les densités, les vitesses étant
supposées connues et calculées a partir des équations de quantité de mouvement. De ce fait la
résolution de I’ équation de la masse est inutile puisque celle-ci est intrinséquement résolue a partir
des N équations de continuité. 1l est donc inutile d’ estimer la correction de pression et de corriger
les vitesses puisque la pression est calculée a partir des densités. La correction de pression ne sera

donc pas utilisée pour ce type de calcul.

I1-3-6. Casparticulier del’éguation de continuité

Dans notre géométrie bidimensionnelle associée au repére (r, xX) I’équation de continuité

pour |’ espéce ‘i’ (équation I-2) S écrit souslaforme:
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%(ni) +%%(r n v) +'|]_ﬂx(ni u) =S, =Caq, - Da, n, (11-41)

Nous rappelons gue la vitesse d’ un type de particule est égale a la vitesse du fluide du fait
que la diffusion des espéces est négligeable. Pour ne pas aourdir les notations nous supposerons
pour la suite que les grandeurs n;, S§;, Ca et Da sont spécifiques a |’ espéce ‘i’, nous supprimerons
donc I'indice ‘i’. En intégrant sur les volumes de contréles [w, €], [n, s] et sur le temps [t, t+Dt] les

quatre termes discrétisés sont :

t+Dt e n o . o
0 (‘)(‘)%(n)rdrdxdtzgwp- npgrPDer avec np=ny(t+Dt) ne=n,(t)
t W S

t+Dt e nléﬂ U
t@ V(:)?r—gﬁ(rnv)grdrdxdt=’(rnv)e- (rnv)W]Dth

t+Dt e n ﬂ
5 Oc drd dtz[ i ] Dr Dt
0 00y, (nu)reracar=u).- (o) 1

t+Dt e n
O (‘)g‘;Srolrolt:s.P r. Dr DxDt = (Ca- nDa), r, DrDx Dt
t w

En portant les termes discrétisés dans |’ équation de continuité et en divisant par I’ élément de

volume rp Dr Dx on obtient larelation suivante :

Ne - (r)n::[(rnv)w - (rnv)e] rDDtr +[(nu)s- (nu)n]%+(Ca- nDa)P Dt (11-42)

On s apercoit, dans cette expression que les termes de convection font apparaitre les valeurs
des densités aux interfaces w, €, s et n ou les vitesses sont définies. Nous avons essayé plusieurs
types de discrétisation pour exprimer les valeurs de ces densités en fonction des valeurs définies aux
points W, E, S et N. Le schéma des ‘ différences centrales (cf. 11-3-3) s'est révélé peu efficace. En
réaité il faut considérer le sens de I’ écoulement dans la discrétisation de ces termes. Une des facons
de tenir compte de cette propriété est d’ utiliser un schéma dans lequel on suppose que la densité a
I"interface est égale ala densité de la face d’ entrée du gaz. Par exemple si on considére I’ interface
‘W' et lesfaces W et P (figure 17) suivant le sens de la vitesse v,, hous alons imposer la densité n,,

telle que:
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Nw = Nwy s lavitesse v,, est positive
Nw = Np s lavitesse v,, est négative

Soit en utilisant le formalisme défini en 11-3-3 ;

n, v, =Ny ||vW O|| np||- Vv, O|| (11-43)

avec |A,B||=|A| s A>B

Figure 17 : Volume de contrdle autour du point w.

Pour les points e, s et n la méme démarche est utilisée. En portant ce schéma de
discrétisation dans I’ équation (I11-42) nous obtenons une relation analogue a celle définie en (11-3-3)
(équation 11-28) :

ap N, =agng +a, n, +a,ny+asng+b (11-44)

avec

Dt Dt
a. =|- Ve,0||rp—Dr Ay :||Vw’0||rP—Dr

Dt Dt
a=l-u 02 a ool 2

d

ap =1+( Ve 0” +|| Vi 0”) u, 0|| +|| us,0||)% + DaDt

Dt
r- Dr
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b=np + CabDt

On s apercoit que lestermes a, (N = E, W, N, S) ne respectent pas la quatrieéme loi définie
précédemment au paragraphe I1-3-3. En réalité il faut savoir que la quantité qui entre en jeu dans ces
coefficients est une quantité vectorielle (V) et que I'équation de conservation des espéces est
purement convective. Cette équation est le reflet de I’équation de conservation de la masse, la
densité de masse jouant le role de la densité de I’ espéce. L’ équation de conservation de la masse est
en général utilisée soit pour calculer une vitesse, soit pour estimer une différence de pression et
donc pour corriger les vitesses (cf. 11-3-5). Dans les deux cas cette équation est discrétisée suivant
un maillage décalé et la variable a estimer est la vitesse et les coefficients a, sont fonctions de la
densité de masse. Dans le cas de I’ équation cinétique la variable a estimer est |a densité des espéces
et les coefficients sexpriment en fonction des vitesses, la discrétisation de I'équation de
conservation des espéces est donc une discrétisation inversée. Les trois grandeurs hydrodynamiques
(T, v, u) étant calculées par les équations de quantité de mouvement et I’ équation de I’ énergie, le
systéme hydrodynamique est donc fermé, le réle de |’ équation cinétique est uniquement limité a

estimer les densités a partir des vitesses.

I1-3-7. Mé&hode de r ésolution

L’ensemble des équations de discrétisation forme un systéme d’ équations algébriques de
forme linéaire et tridiagonale que I’ on peut résoudre par |’ algorithme TDMA (Tri Diagona Matrix
Algorithm). Cette méthode permet d'expliciter les éguations discrétisées. Dans le cas

unidimensionnel les équations de discrétisation peuvent se mettre sous laforme:

af;=bf +cf, +d (11-45)
Soit une solution telle que f.=Pf,,, +Q, (11-46)
ou encore f.,=P,f +Q,, (1-47)

Si oninjecte lasolution (11-47) dans |’ expression (11-45) on obtient :
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b, U

R= e p_ i
a - G, )'/ (11-48)

Q- :_Ci Qi—1+di'|'

oA -G P.ip

1 et N éant les points limites, I'indice 1 est affecté al’axe et I'indice N au bord de la géométrie, on
doit avoir (d' apres|1-47) :

c:=0 by=0 cequi conduita

P :ﬁ Q :iu
17 a, 1 ali" (11-49)
fn=Qn b

On peut donc calculer les valeurs de f par un double balayage gréce al’ algorithme suivant :

1- Cadcul deP; et de Q; (équations I1-49).

2- Cdcul desP; et desQ; (équations |1-48), premier balayage.

3- Connaissant Qy on en déduit f \ (équation 11-49).

4- Connaissant f y grace al’ équation (11-46) on détermine lesf; def .1 af 1, deuxiéme
balayage.

Cet algorithme est trés avantageux dés lors que les équations peuvent se mettre sous laforme
de I’ égquation (11-46).

11-4. ESTIMATION DU PASMAXIMAL D’AVANCEMENT SURLE TEMPS
DT A PARTIRDE LA CINETIQUE

Dans ce paragraphe nous alons estimer le pas maximal d’avancement sur le temps a partir
de I’équation de conservation des especes. En effet suivant la nature de |’espéce considérée la
constante de temps qui entre en jeu dans I’ évolution de I’ espéce peut étre trés petite et donc bien
inférieure a une constante de temps hydrodynamique. C'est donc la cinétique chimique qui va
estimer le maximum que peut avoir le pas d'intégration sur le temps et donc faciliter la mise au
point du couplage entre les codes cinétique et hydrodynamique.

Pour un milieu & N especes la connaissance de chague densité nécessite de résoudre les N
équations de continuité. En général ces équations sont couplées au niveau du terme source, ce terme

dépend des densités de toutes les espéces et varie en fonction de la température. 1l est possible de
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résoudre analytiquement I’ équation de continuité dans un cas simple en posant deux hypothéses
simplificatrices :

- On considére que le terme de convection est négligeable.

- On considére que les termes Ca et Da du terme source sont constants.

A partir de ces hypotheses I’ équation de continuité des especes (I-2) s écrit :

m—C D [1-50
ﬂt_ai_ni a, (')

En intégrant I’ équation on obtient la densité de I’ espéce i en fonction du temps :

e 1o
n(t) =ny +(n, - ny) exp %‘ ?B (11-51)
avec
t—i n —E—Cat (11-52)
" Da ¥ Da

Ou t est la constante de temps de disparition de I’ espece considérée et ng est la densité
initiale a t=0. La constante Da traduit la rapidité avec laquelle la densité numérique n(t) atteint la
valeur d’équilibre ny. Suivant la nature de |’ espéce, cette expression anaytique peut donner deux
types d'évolution des densités (figures 18 et 19). Le premier type correspond a une évolution

croissante de la densité (ny > ng), le deuxieme type correspond a une évolution décroissante de la

densité (ny < ny).

n(t)

Casoluny >ng

t t

Figure 18 : Evolution croissante.
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n(t)

No

Casolny <ng

v

ts t

Figure 19 : Evolution décroissante.

En général, dans les problemes physiques faisant intervenir la cinétique des réactions
chimiques, la constante de temps t differe d’ une espéce a I'autre parfois de plusieurs ordres de

grandeur. De plus, pour une espece A, sil existe plusieurs réactions (p), dont les temps de
relaxation respectifs sont t ), la constante de temps est égale au temps de relaxation global t™ (cf.

[-3-2). De ce fait, la résolution du systéme d’ équations différentielles couplées se heurte a des
difficultés dues essentiellement a I'instabilité des solutions a cause du pas d'intégration, lorsque
celui-ci n’est pas correctement choisi. Si la densité d’ une espéce est faible pour une valeur fixée de
la température, cela veut dire que le taux de destruction de cette espece est tres important et donc
gue le temps de relaxation relatif a cette espéce est trés petit. L’ espéce qui possédera un fort taux de
destruction mettra moins de temps a atteindre I’ équilibre, le pas d'intégration choisi sera le plus
petit des temps de relaxation de toutes les especes sur tout le domaine. Or celui-ci doit étre choisi
dans des proportions raisonnables. En effet, pour des espeéces minoritaires comme par exemple les
molécules SFx (X=2,6) & haute température, le temps de relaxation peut atteindre les 10™%s, ces
especes reviennent instantanément a I’ équilibre, il n'est donc pas nécessaire de calculer leurs
densités al’ extinction (cf. 1-3-4.).

Sur les figures 20 a 23 nous avons tracé les évolutions des taux de destruction (Da) calculés
a partir de la composition du plasma en fonction de la température pour une pression fixée a 0.1
MPa (figures 20 et 21) ainsi que pour une pression de 0.4 MPa (figures 22 et 23). On remarque
principalement que les taux de destruction supérieurs & 10° s* sont relatifs aux espéces moléculaires
SFx (X=2,6) pour une température supérieure 2300 K et al’ion F* pour une température inférieure
a 4200 K. Cela revient a dire que les constantes de temps de destruction des molécules
polyatomiques ainsi que la constante de temps de destruction de I’ion F* sont trés courtes (taux de

destruction importants) devant celles des espéces ionisées et des espéces diatomiques. Les résultats
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des figures 20 et 21 permettent de quantifier cette remarque assez triviale. L’ espéce F' présente la
plus forte variation de taux de destruction entre le bord et le centre de la décharge.

En prenant en compte ces résultats nous avons introduit des simplifications pour que le
calcul al’extinction soit possible. En effet si on inclut les espéces moléculaires dans notre calcul il
nous faut imposer un pas d'intégration extrémement faible (inférieure & 10™°), ce qui augmente
considérablement e temps de calcul. Les simplifications apportées a notre model e sont :

i - Lesdensités des espéces SF, SF3, SF4, SFs et Sk sont calculées al’ équilibre.

ii - Ladensité de |’ espéce F' est calculée al’ équilibre pour une température inférieure & 5000

En considérant ces simplifications, le choix du pas d’intégration cinétique s est porté sur une
valeur comprise entre 10™% et 10, Cette gamme de pas d'intégration est un bon compromis entre
les calculs incluant la cinétique du SFs et les limitations des stations de travail. Au début du calcul
nous imposerons un pas faible (de I’ ordre de 10™°s), ce pas sera augmenté graduellement jusqu’a la
valeur maximale dt que nous avons définie précédemment. Ce procédé permet de réduire les erreurs
d'initialisation pour le calcul des densités des espéces SF', S,", F>" et F» qui présentent un temps
caractéristique proche de dt (figure 20). Les figures 22 et 23 relatives a 0.4 MPa montrent que les
allures des courbes sont sensiblement identiques a celles des courbes obtenues a 0.1 MPa et
confirme la valeur du pas d'intégration que nous avons choisie. |l faut remarquer que le choix du
pas d’intégration cinétique s est effectué sur un calcul cinétique a I’ état stationnaire et en supposant
que la constante de temps de I’ évolution est approximativement I’inverse du taux de disparition ; or
ce calcul n’en reste pas moins grossier et il ne faudra pas perdre de vue que les taux de disparition
sont fonction du temps et des phénomenes de diffusion et de convection et que le pas de temps

imposé lors des calculs al’ extinction peut s avérer trop élevé pour certaines conditions.



Chapitrelll

4000

6000

8000

10000

12000

—J250 e N 10

Da(s?)

p=0.1MPa I 10

14

10
102
10

11
10

9

10
10

8

7

10

6

10
10
10
10

5

4

3

8000

Température (K)

10000

Figure 20 : Taux de destructions des espécesionisées (p = 0.1 MPa).
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Figure 22 : Taux de destructions des especesionisées (p = 0.4 MPa).
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Figure 23 : Taux de destructions des espéces atomiques et moléculaires (p = 0.4 MPa).
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11-5. COEFFICIENTS DE TRANSPORT

Deux types de fonctions matérielles sont requises : les coefficients de transport tels que les
conductivités électrique et thermique et la viscosité; d autres grandeurs telles que la chaleur
spécifique, la densité de masse et |e coefficient d’ émission nette.

Le premier a été calculé par la méthode classique de Chapman et Enskog pour les plasmas
SF¢ et SFe-Cu [Ch-1]. On considére, pour cette méthode, un plasma idéa en équilibre
thermodynamique local. Tous les composés chimiques sont pris a I'état gazeux. On associe les
équations de Saha, Guldberg-Waage et de Dalton avec les lois de la neutralité électrique et de la
conservation de I’ équilibre stoechiométrique ce qui permet de calculer les densités de particules en
fonction de la température, de la pression et du rapport stoechiométrique. Les corrections de la
pression et |’ abaissement du potentiel d’ionisation sont pris en compte. Les fonctions de partition
interne pour chague espece sont déterminées différemment en accord avec leur structure. La densité
de masse est directement obtenue a partir de la composition. L’ éude théorique des coefficients de
transports est basée sur la résolution de I’ équation intégro-differentielle de Boltzmann fondée sur la
méthode de Chapman-Enskog. On utilise I'approximation d ordre trois pour cette méthode,
I’ expression de la conductivité électrique représente la composante électronique et la contribution
du courant due aux ions est négligée. La conductivité thermique est égale a la somme de plusieurs
composantes qui sont la conductivité thermique de trandation, la conductivité interne et la
conductivité de réaction. Dans les expressions des coefficients de transports, des fonctions spéciaes
appel ées intégrales de collisions sont introduites. Leurs calculs difféerent suivant le type d’ interaction
considéré et différentes méthodes sont utilisées ; celles-ci sont données par Chervy [Ch-1]. Toutes
les expressions et toutes les données (énergies de réactions, constantes moléculaires, potentielles
d'interactions, rayon ...) utilisées dans ces calculs sont rapportées par Chervy [Ch-1]. A titre
d’ exemple nous présentons sur les figures 24 a 26 respectivement les profils de la densité de masse,
de la conductivité thermique et de la conductivité électrique en fonction de la température pour le
SFs pur et pour des pressions de 0.1 et 0.4 MPa. Bien que les coefficients de transport utilisent les
valeurs des densités calculées par une méthode différente de la nétre (cf. 1-2) nous avons vérifié que
nos profils de densités des espéces et de densité de masse étaient identiques. Sur la figure 25, le
tracé de la conductivité thermique montre trois pics centrés autour des valeurs de température égale
a 1800, 2200 et 2800 K, ceux-ci correspondent respectivement a la dissociation du SFe, du SF4 et du
SF..
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L’ énergie radiative a été calculée a partir du coefficient d’émission nette pour le SFg en
supposant un plasma cylindriqgue homogene et isotherme ayant un rayon donné Rp. La méthode,
décrite par Gleizes [GI-8], prend en compte |'émission et I'absorption des radiations dues au
continuum et aux raies. L’ auto-absorption de chague raie est calculée au moyen d’'un facteur de
fuite. Sur lafigure 27 nous avons trace | e coefficient d’ émission nette pour une pression de 0.1 MPa

et de 0.4 MPaet pour un rayon de plasma Rp égal a2 mm.

5000 10000 15000 20000 25000 30000
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Figure 24 : Densité de masse du SF¢ pur.
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Figure 25 : Conductivité thermique du SF¢ pur.
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Figure 26 : Conductivité électrique du SFg pur.
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Figure 27 : Coefficient d émission nette du SFg pur (Rp =2 mm).
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CHAPITRE I1I-MODELESA UNE DIMENSION

111-1. INTRODUCTION

Ce chapitre est consacré al’ étude de I’ arc stabilisé par parois. Cette ssmulation est une étape
essentielle dans I’ étude générale d'un arc de digoncteur en présence d’'un écoulement. Dans un
premier temps nous calculerons le profil de température de I'arc stabilisé par parois en régime
stationnaire, ce profil nous permettra essentiellement d'initialiser les calculs des différents modeles
d extinction.

Dans un deuxieme temps nous aborderons |’ extinction de I’arc pour un cas simple. Ensuite
nous évoguerons un cas plus complexe d'un modele d'arc en extinction incluant un module
cinétigue couplé avec le module hydrodynamique. L’intérét de cette étude est double : d’une part,
elle permet de mettre au point le couplage entre les deux modules qui servira ensuite dans des
modeles plus sophistiqués ; d autre part elle permettra de présenter et d' analyser I'influence de la

cinétique et le comportement des différentes espéces pour un cas simple.

111-2. MODELISATION D’UN ARC STABILISE PAR PAROISEN REGIME
STATIONNAIRE

I11-2-1. Equation de bilan d’ énergie

Nous alons nous placer dans le cas d une décharge d’arc stationnaire gainée par une
chambre cylindrique qui expérimentalement est caractérisée par un empilement de disgques dont les
parois sont refroidies par une circulation d’ eau. Pour cette modélisation nous considérons un plasma
asymétrie cylindrique en ETL. La pression est fixée et reste constante a I’ intérieure de la décharge.
Nous supposons que I’ arc fonctionne sans flux de gaz. On considere aussi que le champ éectrique
est constant et uniforme radialement et que le courant est constant. Le rayon de la décharge est alors
impose par celui de la chambre. En prenant en compte toutes ces hypotheses, les termes dépendant
du temps sont nuls puisque I'arc est stationnaire, la vitesse moyenne d’entrainement du gaz est

nulle, les échanges d’ énergie dans le milieu se font donc uniguement par conduction éectrique,
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conduction thermique et rayonnement. Le profil de température peut étre calculé par le bilan
d énergie (équation 11-7), qui prend la forme de I'’éguation 111-1, couplée avec la loi dOhm

(équations I1-13 et 11-14). En coordonnées cylindriques cette équation s écrit :
——ng—E+sE2- ug =0 (1-1)
avec U =4pe, (11-2)

TO
Les conditions aux limites sont %B =0etTp=300K, T, est latempérature de paroi (r

0

= R). Leprofil T(r) calculé est initialisé al’ aide d’ un profil parabolique de température arbitraire.

I11-2-2. Influence du pas Dr

En régime stationnaire I’influence du pas Dr ( ou du nombre de points N, Dr = R/N+1) est
directement corrélée au temps de calcul et a la précision que |I’on peut avoir sur les gradients de
température. A I’ extinction, le nombre de points est celui du profil initial de température calculé en
régime stationnaire ; en conséguence nous devons choisir un pas Dr le plus grand possible pour
éviter de trop longs calculs, sans pour autant diminuer la précision.

Dans I'intention d’ améliorer le calcul tout en diminuant le pas nous avons effectué des essais
intermédiaires. Tout d’abord nous avons essayé d' affiner le maillage dans la zone ou existe le fort
gradient de température pour améliorer le calcul de I’intégrale de la conductance. Ce procédé c’ est
révélé complexe a instaler, les résultats obtenus ne nous ont pas satisfait. Dans un deuxiéme temps
nous avons affiné les tables des propriétés du plasma (tabulation tous les 50 K). Nous présentons a
titre d’ exemple deux séries de résultats pour | = 100 A (figure 28) et 50 A (figure 29) et pour 300,
1000 et 2500 points, latempérature de paroi étant égale a 300 K, la pression est fixée a0.1 Mpa. Sur
le tableau 6 nous avons reporté les valeurs de la température axiale T(0) ainsi que les valeurs du
champ éectrique pour les différents profils. La figure 28 (I = 100 A) montre qu'il existe des
différences de température non négligeables entre le profil comportant 300 points et les profils
comportant 1000 et 2500 points, ces derniers sont relativement proches sur tout le rayon de la
décharge. L’ écart maximal entre le profil a 300 points et le profil a 1000 points peut atteindre 2500
K dans la zone ou existe le fort gradient de température. Ces différences se traduisent aussi par un

écart de la température axiale d’ environ 465 K et un écart du champ éectrique de 80 V.m™. Sur la
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figure 29 (1 =50 A), lestrois profils sont proches sur tout le rayon de la décharge. Les profils a 300
points et a 1000 points sont identiques, ce qui est confirmé par les valeurs du champ éectrique (DE
=12 V.m™) et de latempérature axiae (DT @30 K).

| (A) N 300 1000 2500
50 To (K) 11321 11353 11522
50 E(V.m?) 1346 1358 1346
100 To (K) 13220 13570 13685
100 E(V.m?) 1502 1569 1580

Tableau 6 : Influence du pas Dr.

L’ évolution de la conductivité thermique du SFg en fonction de la température (figure 25) a
montrée la présence de trois pics centrés autour de 1800, 2200 et 2800 K, correspondant
respectivement a la dissociation du SFg, du SF4 et du SF,. Lorsque le nombre de points diminue, le
pas Dr augmente, la différence de température, entre deux points, augmente aussi. Pour le calcul | =
100 A les profils présentent un plus fort gradient de température que pour le calcul | = 50 A, les
différences qui apparaissent entre les profils (I = 100 A) sont dues au fait que le DT entre les deux
derniers points, du profil 300 points, prés de la paroi est supérieur a 2200 K. Ceci impligue que les
deux premiers pics de conductivité thermique 1800 et 2200 K ne sont pas pris en compte, ce qui a
pour effet de sous-estimer la conductivité thermique dans la zone du fort gradient de température et
donc de sous-estimer les pertes par conduction thermique entrainant une augmentation de la
température dans cette zone.

En conclusion sur cette étude, un nombre de points de 300 est suffisant pour décrire la
décharge s |a température de paroi est égale a 3000 K ou si I'intensité est égale a 50 A, par contre
pour une température limite située en dessous des pics de conductivité thermique, une plus grande

précision est nécessaire pour bien décrire le milieu et un pas Dr plus fin S impose.
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Figure 28 : Influencedu pasDr (I =100 A, p= 0.1 MPa).
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Figure29: Influencedu pasDr (I =50 A, p=0.1 MPa).
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[11-2-3. Influence del’intensité

Nous avons tracé sur la figure 30 les résultats expérimentaux obtenus par Schulz-Gulde [ Sc-
2] et Vaquié et al [Va-2] ainsi que les résultats obtenus par notre modéle pour un arc de 2.5 mm et
pour une température de paroi égale a 300 K, la pression est fixée a 0.1 MPa. L’ augmentation de
I"intensité se traduit par une plus grande quantité d’énergie a faire passer dans les disques de
stabilisation, il y a donc une hausse de latempérature axiale. |1 existe dans la littérature des résultats
expé&rimentaux [Ro-2] [Sa1l] donnant les variations de la température axiale en fonction de
I"intensité. Nous ne détaillerons pas ici I'interprétation des différences observées, précisons

seulement gu’ elles proviennent essentiellement du phénomeéne de démixtion [Go-2].
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Figure 30 : Variations de la température axiale en fonction del'intensité (p = 0.1 MPa).

Pour un arc de diamétre 5 mm, Schulz-Gulde et Worzyk [Sc-2] donnent les variations
expérimentales du champ éectrique en fonction de I'intensité. Ces valeurs sont reportées sur la
figure 31 et comparées avec nos valeurs théoriques. Les principaux commentaires sont les suivants :

- L’accord entre expérience et calcul n’est pas mauvais ; les valeurs expérimentales sont en

générales plus hautes que celles cal cul ées.
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- Le minimum de la courbe caractéristique E(I) est observé expérimentalement pour un
courant de 50 A aors que le minimum arrive a plus bas courant pour le calcul.

Trois raisons peuvent expliquer ces différences. La premiere est I’ existence d’ une incertitude
expérimentale de 5 %, suivant Schulz-Gulde et Worzyk [Sc-2]. De plus la tension mesurée est celle
des disques stabilisés et peut différer systématiquement selon la tension du plasma ; mais nous
pensons que cette différence doit étre faible. Deuxieémement, a partir de |’ équation 11-14, on peut
voir que I’influence dans les autres régions du plasma (typiquement 6000 K < T < 10000 K) de la
conductance est importante, a cause du terme r dr de I'intégrale. Quelques écarts a I’ équilibre, qui
certainement prennent place dans cette région, peuvent partiellement expliquer les différences entre
expérience et calcul pour le champ éectrique. Troisiéme point, de grandes différences peuvent
survenir parce que I'arc n’'est pas correctement stabilisé quand le courant est bas et quand le
diameétre de stabilisation est plutot large.

20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240

2000 T | T | T | T | T | T | T | T | T | T | T 2000
1900 |- —{ 1900
H.’g 1800 | — 1800
\>'/ L J
o 1700 - 1700
=) L i
=
8 1600 - 1600
< O
s | . -
1500 |— - 1
E 500 P 500
O i © Nos résultats T
1400 |- —{ 1400
1300 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 1300

20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240
Intensité (A)

Figure 31 : Variations du champ éectrique en fonction del’intensité (p = 0.1 MPa).
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I11-2-4. Influence de la pression

Lafigure 32 représente |’ évolution de la température en fonction du rayon de la décharge (R
= 2.5 mm) pour deux valeurs de lapression 0.1 et 0.4 Mpa. L’intensité est fixée a 100 A, le nombre
de points est de 1000. Lorsque la pression passe de 0.1 MPa a 0.4 MPa, la température axiale
diminue. Pour expliquer ce phénomene nous avons tracé sur les figures 33 et 34 les profils radiaux
du terme source (sE?), du rayonnement (ug) et du terme de source nette (s E%ug), respectivement
pour 0.1 MPa (figure 33) et pour 0.4 MPa (figure 34) ; nous avons reporté sur le tableau 7 ces

grandeurs pour le centre de la décharge.

Pression (MPa)| E (V.m™) T (K) sEZ(W.m®) | ur ((W.m?®) | sE?*ug(W.m?®)
0.1 1509 13570 1.96 10" 1.88 10 8.7310°
0.4 1989 11383 1.54 10" 9.34 10° 6.11 10°

Tableau 7 : Influence dela pression.

On constate que le terme de source nette est du méme ordre de grandeur au bord de la
décharge, par contre une différence apparait au centre pour r < 1.5 mm, le terme de source nette
pour 0.4 MPa est inférieur a celui de 0.1 MPa. Cette diminution peut étre expliquée par une
augmentation d’'un facteur quatre du rayonnement quand la pression passe de 0.1 a 0.4 MPa, bien
que le terme source sE? augmente significativement de 25 % sur I’ axe. Une hausse de la pression

conduit donc a augmenter les pertes radiatives, et donc a baisser |latempérature axiae.
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Figure34: Termesd énergies (p = 0.4 MPa).

111-3. EXTINCTION DE L’ARC STABILISE PAR PAROIS

[11-3-1. Généralités

En régime transitoire les termes de conduction ains que les termes de convection
interviennent dans le plasma ; toutefois la convection axiale est supposée négligeable. La pression
est fixée a0.1 MPa et reste constante al’intérieur de la décharge pendant I’ extinction. A I’ extinction
nous supposons que le champ E est nul. Ces hypothéses correspondent assez bien aux conditions
d extinction d'un arc stabilisé par parois [L0-2]. Les inconnues a résoudre sont la vitesse radiale
v(t,r) ains que la température T(t,r), celles-ci dépendent de deux variables : le temps et la
coordonnées radiale. Nous faisons intervenir les éguations de conservation de la masse (équation |1-
4) et cellede |’ énergie (équation I1-7). En coordonnées cylindriques, ces équations s écrivent :

’reid (rrv)=0 (1-3)

+
1t rqr
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1T 1T 19 170
rCPﬁ-'-rCPVW:- “RTW?KWE

(11-4)

Dans cette deuxiéme équation les termes a gauche de |’ égalité ont été rajoutés par rapport a
I’ éguation du modéle stationnaire ; nous trouvons successivement le terme temporel et un terme de
‘convection naturelle€’ provenant de la réduction du rayon d’'arc. Nous initialisons le calcul (t = 0) a
I’ aide du profil de température calculé en régime stationnaire, la vitesse radiale est alors nulle. Pour
ce modéle, I’ équation de conservation de la quantité de mouvement n’est pas utilisée car la pression

est constante suivant le rayon de la décharge.

I111-3-2. Influence du pas Dt

Nous avons regardé I'influence du pas d’avancement en temps sur I’ évolution du profil de
température et du profil de vitesse radiale pour trois pas Dt = 10°s, 10's, 5 10''s. Les résultats
montrent qu’ un pas de 10 ’s est suffisant pour décrire I’ extinction de la décharge. En effet les profils
calculés pour un pas de temps de 10°s sont identiques & ceux obtenus pour un pas de 10°’s. D’ autre
part nous avons constaté que les profils calculés pour un pas supérieur & 10’s 0’ ont pas convergé.
Pour les modéles & une dimension nous utiliserons donc un pas d’ avancement sur le temps de 10°’s

pour larésolution des équations hydrodynamiques.

I11-3-3. Résultats et commentaires

Nous présentons sur les figures 35 a 38 deux séries de résultats pour les 200 premieres
micro-secondes, |e pas d’ avancement éant de 10°’s, le rayon de la décharge est fixé & 2.5 mm et
I"intensité initiale est de 100 A. La premiére série de résultats concerne un calcul dont le profil de
température initial est caractérisé par une température de paroi de 300 K et un nombre de 1000
points. Sur les figures 35 et 36 nous avons représenté respectivement |’ évolution des profils radiaux
de la température et de la vitesse toutes les 5 ns. On observe sur toutes les courbes T(r,t) une
atténuation du gradient (deux sauts) pour des températures voisines de 1500 K et 3000 K. Ce
phénomene se produit pour les valeurs correspondant aux pics de la conductivité thermique.
Intéressons nous maintenant a |’ évolution des profils de vitesse. A I'instant initial nous initialisons

le calcul avec un profil de vitesse radiae nulle, on constate que dans la région ou existe le fort



Chapitre 111 103

gradient de température la vitesse est maximale, ce maximum se déplace vers le centre de la
décharge a mesure que le temps augmente. Le refroidissement de |’ arc entraine un phénomeéne de
pompage : lorsque la température baisse, la densité de masse augmente ce qui se traduit par I arrivée
d’ une certaine quantité de gaz froid venant de la paroi et se dirigeant vers le centre de la décharge. A
mesure que la température augmente la viscosité du gaz augmente ; dans la zone ou existe le fort
gradient de température la vitesse du gaz diminue.

La deuxieme série de résultats est relative a un calcul dont le profil de température initial est
calculé en imposant une température de paroi de 3000 K. Ce profil ne comporte que 300 points car
les pics de conductivité thermique ne sont pas présents (cf. 111-2-4) dans la zone de température [300
K - 3000 K]. Pour cette série de résultat nous donnons uniguement les évolutions de la température
axiale et de la conductance en fonction du temps. Sur la figure 37 nous avons tracé I’ évolution de la
température axiale en fonction du temps, cette derniére est représentative de la vitesse de
refroidissement du plasma. Durant les 100 premieres micro-secondes, la décroissance est rapide, la
variation de la température axiale est pratiquement linéaire avec une pente de -10° K.s™ dans le cas
ou la température de paroi est fixée a 300 K, ce qui est en accord avec les valeurs de la littérature
[Mb-1]. La température sur |I’axe décroit jusgqu'a 4000 K environ. A partir de cet instant la
décroissance est plus lente -10” K.s. L’évolution de la température axiale, dans le cas ol la
température de paroi est fixée a 3000 K, décroit plus lentement que la précédente. L’ absence des
pics de conductivité thermique entre 300 K et 3000 K est responsable de ce phénomeéne, I énergie de
ladécharge adu mal as évacuer se qui se traduit par une vitesse de refroidissement plus lente.

La figure 38 montre les évolutions de la conductance en fonction du temps. Cette grandeur
est le reflet du rayon d' arc (équation 11-14) et permet de préjuger la capacité d’'un gaz a retrouver sa
rigidité diélectrique dans un laps de temps donné. Nous avons tracé les valeurs expérimentales
obtenues par Hertz [He-5] ainsi que les calculs théoriques de Lowke [L0-3] et les calculs effectués
dans notre groupe [GI-3]. Durant les 70 premieres micro-secondes, la courbe relative au calcul ou la
température de paroi est de 300 K, présente une décroissance rapide, la conductance chute d'un
facteur de 1000. A partir de 75 ns la pente diminue, I’ évolution de la conductance devenant linéaire.
Bien que les valeurs que nous ayons obtenues soient inférieures aux valeurs expérimentales de
Hertz on remarque gue cette courbe conserve la méme allure générale que celle de Hertz. Les
valeurs relatives au calcul, ou latempérature de paroi est fixée a 3000 K, sont au dessus des valeurs
expé&rimentales. En effet la vitesse de refroidissement est moins importante que pour le précédent

calcul ce qui impligue une augmentation de larésistivité du milieu.



104

Modéles a une dimension

14000

12000

10000

Température (K)

Vitesse radiale (m.s)

8000

6000

4000

2000

-10

-15

-20

-25

-30

-35

0.0 0.5 1.0 15 20 25
[ ! . ! . | \\\\\\\ N\ ]
0.0 0.5 1.0 15 20 25
Rayon (mm)

Figure 35 : Evolution du profil de température.
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Figure 36 : Evolution du profil de vitesse radiale.
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Figure 38 : Evolution de la conductance.
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111-4. EXTINCTION DE L’ARC STABILISE PAR PAROIS, COUPLAGE
HYDRO-CINETIQUE

[11-4-1. Généralités

Cette partie décrit la phase d’ extinction de I'arc et la finalité est de calculer I’ évolution des
profils de température et de vitesse ains que les évolutions des profils des densités des especes.
Dans un premier temps nous avons dével oppé un modél e de cinétique chimique a couplage indirect.
Ce modele calcule les évolutions des profils des densités des especes chimiques et utilise, sous
forme de table, les profils de température et de vitesse calculés a partir d'un modele
hydrodynamique transitoire. Les problemes de couplage survenus lors de I’ @ aboration de ce modéle
nous ont obligés a développer un modéle couplant directement les calculs hydrodynamique et

cinétique.

I11-4-2. Choix des espéeces

En régime stationnaire nous avons résolu le systeme en séparant la gamme de température
(12000 K - 300 K) en trois sous-gammes ayant chacune un nombre limité d’ espéeces (cf. chapitre I).
A I'extinction la température en un point donnée peut balayer plusieurs gammes. A chague
transition de gamme la chimie change et des problemes, comme les conditions aux limites entre
chague sous-gamme, peuvent apparaitre. Pour éviter les problemes de condition aux limites nous
avons chois de résoudre les éguations dans la gamme de température (12000 K - 2100 K) qui est
constituée de 19 espéces (€, S, S, S, S», &', SF, F, F', SF', 2", SF, F, F2, SF», SF3, SF4, SFs, SFe
cf. chapitre 1). Cette premiére simplification impose une limite sur la valeur de la température de

paroi qui ne peut pas étre inférieure 2 2100 K.

I11-4-3. Calcul du profil initial de température

Le calcul du profil de température initial est important, car il va imposer les limites en

température pour le modéle en extinction. Comme le but de cette éude est essentiellement d’ établir
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un premier modele couplant I’hydrodynamique a la cinétique nous avons calculé un profil de
température initial en apportant quelques simplifications qui sont :

- L’arc est stabilisé en imposant une température de paroi égale a 3000 K.

- Les codes cinétiques que nous utilisons calculent les densités des especes uniquement pour
une valeur maximale de la température de 12000 K, par conséquent nous choisirons une intensite,
typiquement 50 A, telle que la température axiale calculée soit inférieure a 12000 K.

- Pour limiter le temps de calcul nous avons imposé un nombre de points suivant le profil
radial égal a 300, les résultats paramétriques du modele stationnaire (cf. 111-2-2) confirme que ce
nombre de points est suffisant.

Sur la figure 39 nous avons tracé le profil initial de température ; les caractéristiques ainsi

gue les principaux résultats du calcul sont donnés dans le tableau 8 ci-dessous.

R (mm) | (A) T, (K) T(r=0) (K) E(V.m?)

2.5 50 3000 10903 1193

Tableau 8 : Caractéristique du profil de températureinitial.
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Figure 39 : Profil detempératureinitial (I =50 A, p=0.1 MPa).
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I11-4-4. Equations

La pression moyenne est fixée a 0.1 MPa et reste pratiqguement constante a I’ intérieur de la
décharge pendant I’ extinction. La pression est calculée a partir de laloi des gaz parfaits (équation |1-
18) et est fonction des densités calculées. La dépression créée par le refroidissement et par la
recombinaison des atomes en molécules est compensée par les termes convectifs de peuplement
d espéces. Les inconnues sont la température T(r,t), la vitesse radiale v(r,t), ains que les N densités
des especes ni(r,t). Nous résolvons les équations de conservation de la quantité de mouvement
radiale, de conservation de I’ énergie et des N équations de conservation des espéces. Les problémes
d'initialisation du calcul al’ extinction nous ont amenés a remplacer |’ équation de conservation de la
masse par |’ éguation de conservation de la quantité de mouvement radiale. Nous utilisons |’ équation
de la conservation de la neutralité éectrique pour remplacer localement I’ espéce chargée la plus

importante. En coordonnées cylindriques, ces équations S écrivent :

p Conservation de la quantité de mouvement radiale

v, v _29@ fvd fp 2w

I TR T 7 LA T PR (-5
p Conservation de |’ énergie
rCPm—HC vj]—:—- Ug + :&gaeK‘I%—Ig (111-6)
p Equation de continuité des espéces
%+:ﬂﬂ (rn v) Ca, - n, Da, (1-7)
p Conservation de la charge
agn =0 (I1-8)

Letableau 9 présente les différentes conditions aux limites utilisées.
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0 8o, v(©)=0 &1 o,
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R To ro_, n ETL

Tableau 9 : Conditions aux limites.

[11-4-5. Résolution

La résolution en régime transitoire débute par I'initialisation des profils de densités a partir
du profil de température et de la composition, calculés en régime stationnaire. Pour chaque pas de
temps ‘dt’ nous calculons les profils de densités de toutes les espéces, |a densité éectronique est
calculée a partir de la relation de neutralité (équation 111-8), les autres espéces sont calculées
classiqguement suivant le modél e cinétique.

Pour gagner du temps de calcul nous calculons les profils de température et de vitesse pour
un pas d avancement sur le temps hydrodynamique supérieure a celui de la cinétique chimique (cf.
[1-4). La densité de masse et |a pression sont calculées al’ aide des relations (équations I1-2 et 11-18)
qui couplent la partie cinétique a la partie hydrodynamique. Le critére de convergence repose sur la

variation de la somme des termes sources entre deux itérations.

I11-4-6. Modéle de r éférence

Dans I’intention de confirmer les calculs du modéle hydro-cinétique a une dimension nous
avons simulé I’ extinction de I'arc en considérant les hypothéses du modele hydrodynamique sans
cinétique présenté au paragraphe (I11-3) Les figures 40 et 41 représentent respectivement les

évolutions des profils radiaux de latempérature et de la vitesse toutes les 20 ns.
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Figure 40 : Evolution du profil de température (modele de référence).
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Figure 41 : Evolution du profil de vitesse radiale (modéle de référence).
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I11-4-7. Résultats et commentaires

Nous présentons sur les figures 42 a 51 une série de résultats pour les 200 premiéres micro-
secondes, le pas d' avancement étant de 10° s pour la cinétique et de 10®s pour le calcul de la

température et de la vitesse.

111-4-7-1. Profils de température et de vitesse

Sur les figures 42 et 43 nous avons tracé les évolutions des profils radiaux de la température
et de la vitesse toutes les 20 ns. Le premier profil de température correspond au profil calculé a
I'instant initial. A I’extinction nous avons obtenu une vitesse de refroidissement d environ -4 10’
K.s! sur I’axe. Cette valeur est inférieure & la valeur expérimentale [Mb-1] (qui est d' environ -10°
K.s%) : nous pouvons justifier cette différence par le fait que les pics de conductivité thermique
situés a 1800 K et a 2200 K ne sont pas pris en compte puisque la température de paroi est imposée
3000 K, ce qui ne permet pas un refroidissement rapide. On constate que |’ évolution du profil de
température concorde avec I’ évolution du profil de température calculé dans le cas ou la cinétique
N’ est pas prise en compte (figure 40).

I ntéressons-nous maintenant al’ évolution des profils de vitesse (figure 43). A I'instant initial
nous initialisons le calcul avec un profil de vitesse radiale nulle ; dans la région ou existe le fort
gradient de température la vitesse est maximale, ce maximum est atteint en moins de 20 ns et se
déplace vers le centre de la décharge a mesure que le temps augmente. 1l faut noter qu’au début de
I’ extinction les vitesses cal culées fluctuent jusqu’a 100 ns (figure 44) et peuvent étre positives dans
larégion centrale de I’ arc, durant les premiéres micro secondes. || faut considérer dans laréalité que
I’extinction de I'arc entraine une certaine dépression dans le milieu. Le modéele calcule la
température et la vitesse pour une pression fixée a 0.1 MPa, e terme de convection ne pouvant pas
compenser cette dépression nous obtenons des vitesses positives. Les profils a I’ extinction sont
comparables avec les profils calculés dans la configuration ou la cinétique n’ est pas prise en compte
(figure 41).
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Figure 42 : Evolution du profil de température.
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Figure 43 : Evolution du profil de vitesse radiale.
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Figure 44 : Evolution de la vitesse radiale proche de |’ axe (r = 0.4 mm).

111-4-7-2. Etude sur |’ axe

Sur les figures 45 et 47 nous avons trace les évolutions des densités au centre de la décharge
en fonction du temps. Ces figures montrent que les especes F et S sont magjoritaires, celles-ci sont
caractérisées par une faible variation durant |’ extinction. Pour les especes ioniques (figure 45) la
densité de F* décroit fortement, les électrons et lesions S présentent laméme évolution ; a partir de
190 ns (T = 4500 K) les électrons cessent d’ étre majoritaires au profit desions F.

I ntéressons nous maintenant aux évolutions des densités normalisées al’ équilibre (figures 46
et 48). Les densités d' équilibre sont données par la composition du plasma a |’ équilibre. Durant les
50 premiéres micro-secondes la densité de F* s écarte le plus de la valeur calculée al’ équilibre. De
méme, on voit distinctement gu’il existe deux familles d’ évolution, la premiére est composée des
espéces €, SF, S et S, la seconde est composée des espéces S,°, F,' et SF', I'ion F' rejoint cette
famille a partir de 100 ns. Le maximum d’ écart entre les deux familles se situe a 100 ns, soit pour
une température axiale égale a 6650 K. Les especes neutres (figure 48) s écartent trés peu de
I”équilibre, seule I’ espéce S, présente une forte variation. Les fluctuations pendant les 50 premiéres

mi cro-secondes sont dues aux fluctuations des vitesses.
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111-4-7-3. Ecarts al’ équilibre

Sur les figures 49 et 50 nous avons trace respectivement les profils radiaux des densités ainsi
que les profils normalisés des especes ionisées et de SF at = 100 ns. Nous retrouvons les deux
familles d’ évolution définies au paragraphe précédent (111-4-7-2). La premiére famille est composée
d espéces dont le rapport n / ner. est supérieur a 1 dans la partie axiale de la décharge (électron, S,
S, SF et F). La seconde famille est composée d espéces dont le rapport n / ngr. est inférieur a1
dans la partie axiale de la décharge (F', SF', SF et F). Ces résultats montrent principalement que
les électrons sont en surpopulation par rapport al’ équilibre dans larégion centrale, ce qui est vérifié
atous les instants (figure 51). Il faut toutefois remarquer que sur les bords de I’ arc, les résultats du
modele indiguent une |égere sous population électronique par rapport a la composition d’ équilibre.
Cet effet, bien que trés |éger, va dans le sens de ce qu’ on souhaite mettre en évidence, a savoir que
la convection de gaz froid peut entrainer, par attachement électronique sur les molécules, une
diminution de la densité des électrons. Cette tendance existe mais reste, dans nos conditions d’ éude

actuelles, tresfaible.

n(m

Figure 45 : Evolutions de la densité des espéces ionisées (r = 0).
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Figure 47 : Evolutions de la densité des especes neutre (r = 0).
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Figure 48 : Evolutions du rapport n / ner. des espéces neutres (r = 0).
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Figure 49 : Profilsradiaux des densités (t = 100 ns).
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Figure 50 : Profils radiaux des densités normalisées a |’ équilibre (t = 100 rs).
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Figure 51 : Evolutions du profil radial de la densité électronique normalisées al’ équilibre.
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[11-5. CONCLUSION

Le couplage entre un modele hydrodynamique simplifié d’ un arc de SFs en extinction avec
un modéele cinétique a été réalisé au cours de ce chapitre. Ce travail a été rendu difficile par la durée
d exécution du code et par les instabilités qui peuvent étre engendrées sur les profils de vitesse et
d évolution de la pression lors du couplage entre les deux modéles. Le pas en temps doit étre
soigneusement optimise.

Les objectifs attendus sur I’éude du modéle a une dimension ont tous été atteints. Les
principaux résultats peuvent étre résumés aing :

- le couplage entre les modules hydrodynamique et cinétique est réalisé avec la densité de
masse et la conservation de la pression.

- il est important de ne garder dans le model e cinétique que les espéces pouvant jouer un réle
dansles écartsal’ équilibre.

- nos résultats montrent que les especes polyatomiques de type SFx (avec 2 £ X £ 6) se
dissocient tres rapidement des que la température est supérieure a 3000 K et ne sauraient constituer
un moyen de faire disparaitre les électrons dans les circonstances étudiées ici. Rappelons que notre
étude tient compte d’une convection réguliere et que I’ éventuel caractére turbulent de I’ écoulement
N’ est pas pris en compte dans la simulation des mouvements réels du fluide, tels que des tourbillons
par exemple.

- les résultats montrent que sur les bords du plasma la densité électronique tend a devenir
|égéerement inférieure a la concentration d équilibre. Ce phénomene semble étre di a la pénétration

d’ espéces diatomiques dans le plasma, mais |’ effet dans nos conditions d’ étude reste faible.



CHAPITRE IV

MODELESA DEUX DIMENSIONS







Chapitre IV 121

CHAPITRE IV- MODELESA DEUX DIMENSIONS

|V-1. INTRODUCTION

Dans ce chapitre, nous présentons I’ éude d’ une modélisation d’'un arc de disoncteur pour
une géométrie bidimensionnelle simplifiée. Nous présentons deux types de modéles. Le premier est
relatif a |I’éude de I'arc en régime stationnaire, le deuxiéme concerne I’extinction de I'arc. Les
résultats du modéle en régime stationnaire, nous serviront a initialiser le modéle en régime
transitoire. Nous étudions I'influence de certains parametres physiques, tout d abord I’ influence du
débit d’entrée ensuite I'influence de la pression. Une analyse systématique nous permet alors
d expliquer les caractéristiques physiques observées dans e plasma.

L’ objectif de cette modélisation est de mettre en évidence les mécanismes qui régissent les
écarts a |’ équilibre chimique lors de I’ extinction et leur influence éventuelle sur I’ évolution de la
conductance de I'arc. Nous avons choisi pour cela une géométrie simplifiée (par rapport a une

géométrie réelle du disoncteur).

|V-2. DOMAINE DE CALCUL

La géométrie employée est schématisée sur la figure 52 dans une représentation cylindrigue.
Le tableau 10 présente les différentes conditions aux limites utilisées. Les conditions aux limites sur
les densités ne s appliquent que pour le régime transitoire. Les dimensions du domaine de calcul
sont respectivement de 3 cm pour la direction axiale et de 0.5 cm pour la direction radiale. Le
domaine est découpé en deux zones. La premiére zone (ACHJ) délimite le domaine ou |’arc va
s établir. La seconde zone (JHDG) correspond a un caisson ou le gaz se détend et s' évacue en (EF).

La section (AB) délimite I’ éectrode amont, le profil de température que nous imposons a
I’électrode est calculé avec |le modéle a une dimension dans le cas stationnaire (cf. 1V-1). Pour le
régime transitoire, la solution sur |’ électrode est obtenue par la résolution des équations (I11-3) et
(111-4).
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L’ étude réalisée au paragraphe (I1-4) a montré que les écarts a la composition d’ équilibre
pour T < 3000 K sont minimes, a cause du trés petit temps de relaxation des especes polyatomiques.
De ce fait les densités de ces especes peuvent étre considérées comme étant a |’ équilibre chimique.
La zone de température comprise entre 2100 K et 3000 K (figure 1) correspond a une zone de
transition ou les espéces diatomiques se recombinent en especes polyatomiques. Or ce brusque
changement de population entre especes diatomiques et espéces polyatomiques peut provoquer des
instabilités numériques pour notre modele. Pour s affranchir de ce probléme nous avons imposé une
température de paroi (BCD) égale a 3000 K. Pour notre étude, la valeur de latempérature de paroi a
peu d'influence sur le déséquilibre chimique des électrons. En effet en dessous de 3000 K la densité

électronique est tresfaible.

X=X
r=R C -
' Paroi H D
I g| r=34R
' Entrée Paroi interne
I Sortie
1
=] | .
------------------------------------------------------------------------------------------------- -
Zonel Zone?
Electrode
A Aredesymétiie 5
r=0 x=0 anx

Figure 52 : Schéma de la géométrie simplifiée.

L’ entrée de I’ écoulement se situe de B a C. En régime stationnaire la forme du profil de la
vitesse axiae u(r) est parabolique ; ce profil est déterminé par la valeur du débit de gaz initiale
IDO’ :

R
Dozzpc‘]urdr (IV-1)
R

A I'extinction la vitesse axiale a I’ entrée (et donc le débit) est augmentée linéairement en

fonction du temps, simulant I’ entrée d’ une quantité supplémentaire de gaz lors de I’ extinction. Cette
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augmentation est imposée suivant les équations (IV-2) et dépend de deux paramétres: le temps
d établissement ‘t4 et la valeur maximale du débit ‘Dpma’. Ce procédé permet d avoir une
convection forte lors de I'extinction de I’arc, tout en limitant la température maximum lors du

régime stationnaire.

i
D(t) =D, +(D,, - D,)J—  O0<t<t,j

o+ ) a "y (IV-2)
D(t) =D, t>t, b

Sur les parois extérieures (CD, DE et FG) nous avons imposé des conditions d’ adhérence, la
température est fixée a 3000 K. GA représente I’ axe de symétrie. HI délimite la paroi interne, les
conditions imposées sont identiques a celles des parois extérieures. La section 1J, a travers
I’ électrode poreuse, délimite la zone d'arc de celle du jet, elle représente |’ électrode creuse qui

existe dans les digoncteurs. A |’ extinction les densités imposees a la sortie (EF) sont al’ équilibre.

AB BC CD DE EF FG GA HI
u 0 u (r,t) 0 0 M -0 0 M -0 0
ix ix
\Y; v(1D) 0 0 0 0 0 0 0
T T(1D) 3000K | 3000K [ 3000K ﬂ -0 3000 K ﬂ -0 3000 K
Ix Ix
n NeTL NeTL ﬂ -0 NeTL NeTL NeTL ﬂ -0 NeTL
qr qr
p Po Po ip _ Po Po Po Tp Po
—=0 =0
Tr qr

Tableau 10 : Conditions aux limites.

La géométrie et les ouvertures du domaine ainsi définies permettent de s approcher des

conditions d’ écoulement dans un disjoncteur, tout en gardant une forme trés simplifiée. Ainsi fixée,
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la position des éectrodes induit une composante radiale de la vitesse, qui associée a |’ aspiration du

gaz liée au refroidissement du plasma, produit un soufflage assez efficace de la colonne d’ arc.

|V-3. MODELE STATIONNAIRE

1V-3-1. Procédur e de calcul

En régime stationnaire, nous supposons que le plasma est en équilibre thermodynamique
local (ETL) et les grandeurs a calculer sont la température, les vitesses et la pression. Celles-ci sont
fonctions des variables locales r et x. Le profil de température est initialisé a partir du modéle a une
dimension sur tout le domaine. En coordonnées cylindriques les éguations de conservations de la
masse (équation I1-4), de quantité de mouvement (équation 11-5) et de I'énergie (équation I1-7)

prennent les formes suivantes :

Equation de conservation de lamasse :

ﬂ—.lz((r u) +%%(rr v) =0 (IV-3)

Equation de conservation de la guantité de mouvement axiale :

uw+rvH E ‘nae‘ﬂuo 1ﬂaem'ﬂ_uo 1ﬂaem'ﬂ_v9 (1vV-4)
1x I qx 'ﬂxg Ixo r‘ﬂrg Iro r‘ﬂrg Ixg

Equation de conservation de la quantité de mouvement radiade :

v ‘ﬂv ‘ﬂ 'ﬂae‘ﬂvo 29 e ‘ﬂvo 'ﬂae‘ﬂuo 2mv
e T Ve T i Tk € e e M X € xe 2 "By (VD)

Equation de conservation de |’ énergie:

fh, fh_ fafhs 19 T8 o, 1p
ru‘ﬂxHV‘ﬂr_ 'ﬂxg x5 r'ﬂrgG +SE° - 4pe, +u‘”X+v‘”r (IV-6)

avec G= -
_CP
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Dans nos calculs, nous considérons le champ éectrique axial Ex constant sur chaque section
de I'arc. Nous utilisons la loi dOhm pour relier le champ électrique a I'intensité de courant
(équations 11-13 et 11-14), le champ éectriqgue dans la deuxiéme zone est nul. L’équation de
conservation de la masse est résolue sous forme de correction de pression (cf. I1-3-5). Afin de ne pas
excéder la valeur limite en température (T = 12000 K) des tables cinétiques du modéle transitoire,
nous avons calculé le champ de température initial en fixant une intensité stationnaire initiale égale
a50 A. Le maillage est composé de 40 points suivants la direction radiale et de 60 points suivant la

direction axide.

|V-3-2. Caractéristiques générales

Nous présentons les résultats obtenus pour une intensité de 50 A et pour une pression
d entrée fixée & 0.1 MPa. Le débit imposé a |’ entrée est de 0.2 g.s* pour une température de 3000
K, ce qui nous donne une vitesse d’ entrée maximale de 54 m.s*. A I'éectrode, nous imposons le
profil de température calculé en I11-4-3.

La figure 53 illustre le champ de température. La région la plus chaude du plasma se situe
sur |’axe, au niveau du resserrement géomeétrique lié a la présence de la paroi interne. A ce niveau,
le pincement de I’ arc réduit la zone de conduction électrique et conduit a un échauffement sur |’ axe.
Nous constatons que le rayon de I'arc reste sensiblement égal a celui que nous avons imposé a
I’ électrode. Au niveau du caisson les isothermes ont tendance a s écarter et ala sortie du caisson on
remarque un important gradient de température sur la paroi.

Sur les figures 54 et 55 nous avons tracé respectivement le champ du vecteur vitesse de
I’ écoulement ainsi que le champ de la fonction courant de masse (stream). Ce dernier nous permet
de visualiser rapidement la répartition de la masse qui circule. On remarque que la vitesse radial e est
faible devant la vitesse axiae dans la zone inter électrode. Le champ de la fonction courant de
masse montre que 70 % de la masse circule sur le bord de la décharge pour une température
inférieure a 8000 K. Au niveau de la paroi interne le resserrement géométrique conduit a une
augmentation importante de la vitesse axiale ce qui implique un resserrement des isocontours de la
fonction courant de masse. L’ augmentation de la vitesse axiale située ala sortie de |a premiére zone
est corrélée a I’augmentation de la température. En effet le gaz a I’entrée est injecté sur une
couronne avec une composante axiale de la vitesse. || ne pénéetre alors que tres peu dans le coaur du

plasma. Sur la section 1J le gaz possede une surface de sortie plus étroite qu’a |’ entrée. Les vitesses
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radial es augmentent alors vers la sortie provoquant un confinement du plasma et une remontée de la
température. On observe une recirculation du fluide située dans le caisson au niveau de la paroi
(HD).

IV-3-3. Influence du débit

Nous alons présenter I'influence du débit d entrée sur le comportement et les propriétés
générales de I’ arc. Par rapport au modele précédent (cf. 1V-3-2) le débit et la vitesse d entrée sont
divisés par 10 (Do = 0.02 g.s*, up = 5.4 m.s™), lapression et le maillage restent inchangés.

Lesfigures 56 a 58 présentent respectivement le champ de température, le champ du vecteur
vitesse ainsi que la fonction courant de masse. Sur les figures 59 et 60 nous avons traceé le profil de
latempérature (figure 59) et le profil de la vitesse axiale (figure 60) pour la cote x = 2. Nous avons
reporté sur ces deux dernieres figures les profils du cas de référence (cf. 1V-3-2). Par rapport au cas
précédent, le champ de température s étale plus sur le bord de la décharge, ce qui se traduit par une
baisse de latempérature axiale d’ environ 1000 K. La baisse du débit semble moins confiner I’ arc, ce
qui provoque une augmentation du rayon d'arc. Les régions chaudes (T > 10000 K) sont observées
au niveau des électrodes. Proche de la paroi au niveau de I'éectrode poreuse, la température
calculée est de I’ordre de 4000 K (figure 59). Dans le caisson, nous notons un comportement
identique, le champ de température s étale et contrairement au cas a fort débit celui-ci ne s écrase
pas sur laparoi de sortie.

Le champ de vitesse (figure 57) montre un comportement similaire a celui du cas précédent,
a savoir, une vitesse radiale faible devant la vitesse axiale dans la zone inter électrode et une
augmentation de la vitesse au niveau du resserrement géomeétrique. La vitesse maximale est de 55
m.s?, celle-ci se situe aprés |’ dectrode poreuse et est neuf fois inférieure & la vitesse maximale dans
le cas a fort débit. La fonction courant de masse (figure 58) présente des lignes de champ moins
resserrées que dans le cas précédent, la recirculation qui existait au niveau de la sortie s est décalée
vers laparoi interne car lorsque le débit diminue, le gaz en périphérie de I’ arc est moins entrainé par
le mouvement d ensemble a la sortie. Cette recirculation est moins importante que dans le cas

précédent.
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Figure 53 : Champ de température (p = 0.1 MPa, Dy = 0.2 g.s%).
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Figure 60 : Profilsdela vitesse axiale (x = 2 cm).
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1V-3-4. Influence dela pression

Dans le chapitre précédent, |’ étude de I’ arc stabilisé par parois (modéle 1D) a montré que
I’ augmentation de la pression se traduisait par une baisse de la température axiale. Nous allons
regarder dans ce paragraphe le comportement du plasma pour une pression fixée a 0.4 Mpa. Nous
avons tracé sur les figures 61 et 62, les champs de température et du vecteur vitesse. Sur les figures
63 et 64 nous avons porté le profil de la température (figure 63) ainsi que le profil de la vitesse
axiale (figure 64) pour la cote x = 2. Sur ces deux figures nous avons représenté les profils du cas de
référence (cf. IV-3-2). Le profil de la vitesse axiale imposé a |’ entrée est identique au profil au cas
relatif 0.1 MPa (cf. 1V-3-2). Ce profil est caractérisé par une vitesse maximale de 54 m.s*, le débit
d’ entrée calculé pour une température de 3000 K est de 0.9 g.s*. Par rapport au cas 0.1 MPa les
lignes du champ de température sont plus resserrées, la température maximale obtenue est de I’ ordre
de 14000 K, celle-ci est située au niveau du resserrement géomeétrique. Le champ de vitesse (figure
62) montre un comportement similaire & celui de 0.1 MPa, la vitesse maximale atteint 375 m.s™ et
est |égérement inférieure a celle que nous avons obtenue dans le cas a basse pression.
L’ augmentation de la pression entraine une augmentation du débit d’ entrée (de part la dépendance
de la densité de masse en fonction de la pression), |I’arc est plus confiné ce qui se traduit par une
diminution du rayon d’ arc, cette diminution est bien mise en évidence sur lafigure 63. A I’ électrode
poreuse, le profil de lavitesse axiae (figure 64) présente un plateau ou la vitesse est constante pour
une distance radiale comprise entre 0.1 cm et 0.2 cm. La température correspondant a ce plateau est
inférieure a 3500 K et reste approximativement constante. Au niveau de la paroi interne, la
déflexion du gaz due a I’augmentation de la vitesse radiale a pour conséquence de gainer |I’arc de
gaz froid ; ains le resserrement des isothermes entraine d'une part une augmentation de la
température et donc une diminution du rayon de I'arc et d’autre part un écoulement de gaz froid a

vitesse constante entre le rayon de |’ arc et la paroi interne.
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Figure 63 : Profils de température (x = 2 cm).
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Figure 64 : Profils de vitesse axiale (x = 2 cm).
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|V-4. MODELE TRANSITOIRE

1V-4-1. Equations

En régime transitoire nous ajoutons a la résolution le calcul de la densité des espéces ; toutes
les inconnues dépendent des deux variables : espace et temps. Le champ E est supposé nul a
I’extinction. Le couplage entre le modéle de cinétique chimique (égquation IV-7) et le modéle
hydrodynamique (éguations IV-8 a IV-10) est réalisé a travers les termes de convection (vitesses u
et v) et atravers le calcul de la pression (équation 11-18) et de la définition de la densité de masse

(équation 11-2).

Equations de continuité des espéces :

10y ﬂ(iu)

11 = Ca - ni Da i
0t ‘ﬂxn +r‘"r(rn,v)—Ca1 n; Da; (IV-7)

Ladiffusion des especes est négligée.

Equation de conservation de la guantité de mouvement axiale :

‘ﬂu fu fu_ Tp fTa&fuo 19e ‘ﬂuo 19 e 'ﬂvo

I T VR TIr T ‘ﬂxgm‘ﬂ_Xerr‘Hrg o rors Mxs (IV-8)
Equation de conservation de la guantité de mouvement radiae:
‘ﬂv or M ‘ﬂv ‘ﬂp M ee ‘ﬂvo 2 9 e ‘ﬂvo 1 aem'n_uo 2mv V-9
'ﬂt u'ﬂx 'ﬂr qr ‘ﬂxg xo r‘ﬂrg Iro ‘ng Ixg r? (1V-9)
Equation de conservation de |’ énergie :
fTh 'n_h fTh 1 ae 'ﬂho 19e ﬂho ip, Tp
e U TV T xSl T T & Gy AP TU Yy, (V10



134 Modéles a deux dimensions

Equations de couplage :

n. m, (1-2)

nk,T (11-18)

Equations de conservation de la stoechiométrie du milieu :

A I'extinction, laloi de conservation de la stoechiométrie du milieu ne remplace pas une des
19 équations de continuité comme c’ est le cas en régime stationnaire (cf. 1-2-5). Pour un élément de
volume donné il doit y avoir conservation du nombre total d’atomes de soufre et d’ atomes de fluor.
Pour prendre en compte ce phénomeéne il faut apporter une correction au terme source de |’ équation
de continuité. Nous avons vu au paragraphe (l1-2-1), que I’équation de bilan de la masse est

directement obtenue de I’ équation de continuité :

%(mi ni) + div(ni m, vi) =m, (Cai - n Dai) (IV-11)

L’ équation de conservation de la masse du mélange s obtient en sommant les équations de

bilan de la masse sur toutes |es espéces :

% +div(rv)=Q m(Ca - n, Da) (IV-12)
|

Le terme d' échange entre les phases vérifie I’ équation de conservation de la masse (égquation
[1-4), soit :
é_. m, (Cai - n, Dai) =0 (IvV-13)
[

Pour la molécule SyFx la masse peut étre décomposée (en premiére approximation) en
fonction des masses élémentaires du soufre ms et du fluor me:

m; = my =W, mg + X; mg (IvV-14)

Swhx);
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ou W; et X; représentent respectivement le nombre d’ atome de soufre et de fluor pour la

moléculei. En injectant cette relation dans |’ équation (1V-13) on obtient larelation suivante :

a (W, mg +x; m:)(Ca, - n,Da)=0 (IV-15)

Mg é W, (Cai - N Dai)+ Mg é X (Cai - N Dai) =0 (IvV-16)
| [

Comme les termes ms, mg, W, ,X; ains que |’ expression (1V-14) sont toujours positifs nous
avons:

0 (IV-17)

é W, (Cai - N Dai)
[

a x;(ca - n;Da)=0 (IV-18)
|

Ces deux éguations traduisent la conservation de I’ équilibre stoechiométrie entre S (équation
IV-17) et F (équation 1V-18). Celles-ci seront utilisées pour corriger les termes de création de F et
de S sous la forme des équations (1V-19) et (IV-20), ce qui éviterales dérives numériques dues aux

calculs du terme source des éguations de continuité.

itsS
[o]
Car=n:Da; - A X;(Ca - n,Da) (IV-20)
it F

La résolution débute par I'initialisation des profils de température et de vitesse calculés a
partir du modéle stationnaire. Les densités initiales sont prises a |’ équilibre et sont fonctions de la
température et de la pression locale. Pour chaque pas de temps le code numérique résout
successivement les égquations de la quantité de mouvement, de I'énergie et de la continuité des
especes. L’équation de la conservation de la neutralité électrique remplace localement |’ espéce
chargée la plus importante. Avant de passer au temps suivant le code calcule les quantités qui
couplent les équations hydrodynamiques aux équations cinétiques. Le pas d'avancement sur le
temps est égal & 10'%. Cette valeur nous impose des contraintes sur le calcul des densités qui

possedent un temps caractéristique inférieur, comme nous |I’avons vu au paragraphe 11-4. Nous
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fixons donc la densité de F* &1’ équilibre pour une température inférieure & 5000 K ; de méme, les
valeurs des espéces polyatomiques SFx (X=2,6) sont prises a I’ équilibre quand la température est

supérieure a 5000 K.

IV-4-2. Caractéristiquesdel’ extinction del’arc

Les caractéristiques générales de I’ extinction de |’ arc sont étudiées dans ce paragraphe. Nous
avons effectué plusieurs essais pour deux pressions (0.1 MPa et 0.4 MPa) et pour deux évolutions
du débit. Ces deux parametres ont une influence peu marquée sur les caractéristiques et le
comportement du plasma. Précisons cependant qu’une comparaison entre ces différents cas reste
délicate. En effet, pour deux cas distincts et pour un temps donné les champs de température sont
différents et de ce fait il est impossible de comparer quantitativement les écarts a |’ équilibre

chimique entre deux conditions.

Nous présentons quelques résultats du modéle hydro-cinétique en extinction pour une
pression initiale de 0.1 MPa. Les profils initiaux de température et de vitesses sont issus du calcul
du modéle stationnaire décrit au paragraphe IV-3-2 ; le débit initial est de 0.2 g.s*. Sur la figure 65,
nous avons tracé |’ évolution du débit d’ entrée en fonction du temps. Cette évolution est caractérisee
par un temps d’ établissement ‘t4' égale a 13 ns et par une valeur maximale du débit d entrée ‘ Dpmax’
de 4.04 g.s*. Les profils initiaux de densités sont calculés & partir des tables cinétiques obtenues du

modele cinétique (cf. 1-2).

IV-4-2-1. Champs de température et de vitesses

Sur les figures 66 a 80 nous présentons I’ évolution des champs de température, du vecteur
vitesse et de la pression au cours de |I’extinction pour des temps de 5, 10, 20, 30 et 40 ns. Les
champs initiaux de la température et du vecteur vitesse sont représentés respectivement sur les
figures 53 et 54. Nous voyons sur les figures 66, 69, 72 et 75 qu’ un pincement s opére sur les profils
de la température pres de I’ éectrode amont. Lors de I’ extinction, il y a augmentation des vitesses
radiales vers |"axe de I’ arc a cause des phénomenes de pompage qui tendent a compenser la baisse
de pression liée au refroidissement et a cause de I’augmentation de la convection forcée. Nous

observons alors une entrée progressive du gaz froid d'injection qui vient perturber le milieu en le
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refroidissant. C'est ce qui est mis en évidence sur les figures du vecteur vitesse 67, 70, 73 et 76 ou
I’on voit les vitesses rentrer progressivement dans le coaur du plasma, se heurter a sa forte viscosité
et créer une recirculation de gaz en sens inverse de I’ écoulement. Le champ de vitesse pour 5 ns
montre une augmentation de la vitesse radiale pres de I’ électrode, ce qui créé une zone ou la vitesse
axiale est importante dans les régions chaudes proche de I'électrode. A mesure que le temps
augmente, il y a augmentation de la vitesse axiale au centre de la décharge, le gaz chaud est chassé
progressivement vers la sortie. On remarque qu’'a mesure que le pincement s opere, il y a un
élargissement des isothermes dans la région située avant I’ électrode poreuse. A ce niveau, comme
dans le cas stationnaire, il existe de fortes vitesses axiales, il y a une accumulation de gaz due au
resserrement géométrique. Les champs du vecteur vitesse montrent la formation de deux
recirculations. La premiére s établit a partir de 10 s, elle se situe au centre pres de |’ électrode
amont et contribue au resserrement des lignes de champ de la température. La deuxiéme se situe
dans le caisson dans la zone froide. Pour un temps égal &40 s, les champs de température montrent
quel’arc est éteint.

Sur les figures 68, 71, 74, 77 et 80 nous avons représenté le champ de pression dans tout le
domaine de calcul. La pression d’entrée est fixée a 0.1 MPa. L’ augmentation croissante du débit
imposeé al’ entrée, et la faible section de sortie, créent une surpression. En effet le gaz rentre dans la
géométrie a faible température (3000 K), mais a cause des fortes températures localisées au niveau
de I’ électrode poreuse ou les densités de masse sont plus faibles, il y a accumulation de gaz. Cette
accumulation est mise en évidence par une augmentation progressive de la pression jusgu’'a
I’ électrode poreuse. La barriére HI qui sépare la zone inter éectrode du caisson entraine une détente
du gaz dans |e caisson. A partir de 20 s les champs montrent une augmentation de la pression dans

le caisson, puis une accumulation de gaz ala sortie du domaine.
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Figure 65 : Evolution de la vitesse maximale d’ entrée et du débit d’ entrée.
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Figure 69 : Champ de température (t = 10 ns).
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1V -4-2-2. Conductance

Lafigure 81 illustre les évolutions de la conductance linéique (équation 11-14) en fonction du
temps pour différentes cotes (x =0cm, 0.5 cm, 1 cm, 1.5 cm, 2 cm et 2.5 cm) de notre modéle, ainsi
que les valeurs expérimentales de Hertz [He-5] pour un arc stabilisé par parois de 2.5 mm de rayon.
Ces vaeurs ont été obtenues pour une intensité égale a 100 A, soit une intensité de deux fois
supérieures a celles que nous utilisons. La comparaison de nos résultats avec ceux de Hertz peut
cependant étre réalisée : en effet, la différence de température axiale qui existe entre les profils de
température obtenus pour des configurations de 50 et 100 A, est de I’ ordre de 2000 K (cf. 111-2-3).
Si on considére que la vitesse de refroidissement est de I'ordre de -10® K.s?, la conductance
calculée a 20 s dans le cas de la configuration a 100 A correspond a la conductance initiale du cas
a50 A. Laconductance est lereflet du rayon d arc (équation 11-14) et permet de préuger la capacité
d' un gaz aretrouver sarigidité diélectrique dans un laps de temps donné. La conductivité électrique

peut s exprimer selon :

s(T) =em,(T) xn (T) (1V-21)

Ou my(T) est une fonction de latempérature T et n(T) la densité électronique. Pour un calcul
hors d’ équilibre, nous exprimons la conductivité éectrique en fonction de la conductivité éectrique

calculée al’équilibre.

_ Ne
S =St n—LTE (IvV-22)
e

Le profil pour x = 0 cm correspond a celui calculé par le modele a une dimension, et est en
accord avec les valeurs de Hertz pour les 50 premieres micro secondes, mais a partir de 50 ns nos
valeurs sont plus importantes que celles de Hertz. La température imposée a la paroi est égale a
3000 K, de ce fait les pics de conductivité thermique présents entre 300 K et 3000 K ne sont pas pris
en compte ce qui implique un refroidissement plus lent qui entraine une surestimation de la
conductance. Les profils pour x= .5 cm, x =1 cm, x = 1.5 cm et 2 cm montrent une baisse rapide de
la conductance entre 10 ns et 40 ns. Suivant la cbte axiale ou nous nous situons (x = 0.5, 1, 1.5 ou 2

cm) la chute de la conductance ne se situe pas aux mémes instants. Celle-ci aura lieu d autant plus
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tard que la cOte axiale se situera proche de la sortie. La chute brusque de la conductance s explique
par la propagation du pincement de I’ arc par convection. La cote x = 0 cm ains que la couche x =
2.0 cm (électrode poreuse) maintiennent un rayon de conduction éevé sans brusque variation, d’ou
la décroissance observée sur la figure 81. La cbte x = 2.5 cm correspond au centre du caisson ; on
remargue la présence de deux pics situés a 22 ns et 40 1rs, ces pics de conductance correspondent a

deux augmentations de la température dans le caisson dues al’ arrivée de poches de gaz.

O [Heb]
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Figure 81 : Evolution de la conductance linéique pour différentes valeurs de x.

|V -4-2-3. Champs de densités de particules

Aprés avoir étudié I’ extinction globale du plasma, nous allons nous intéresser a présent a
I’ étude des écarts a I’ équilibre chimique du milieu. Les champs de densités de particules présentés
dans cette partie sont tracés pour un temps de 20 1rs, ce temps correspondant au moment ou I’ arc est

fortement pincé.

Disparition des électrons
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Sur la figure 82, nous avons tracé le champ de densité électronique relative. La densité
relative est définie comme le rapport entre la densité calculée al’ extinction et la valeur de la densité
d équilibre correspondant aux valeurs locales de la pression et de la température. Les résultats
montrent plusieurs zones de sous popul ation électronique. Une zone de sous population est obtenue
a I'entrée de la décharge. En réalité, cette zone est peu importante ; en effet la température est
inférieure a 4000 K et la densité électronique est donc tres faible. Au bord de I’arc pour une
température comprise entre 4000 K et 6000 K, une sous population électronique est également
obtenue. Pour cette gamme de température, la densité éectronique n'est plus négligeable, les
phénomenes convectifs seuls ne peuvent expliquer cette sous population. Enfin, on peut noter qu'’il
existe également des zones de sous popul ations situées dans le cai sson.

Nous avons vu au paragraphe 1-3-5 que les molécules S, avaient une portée non négligeable
par rapport aux autres espéces. De méme I’ étude cinétique a montré que les espéces diatomiques S,
S, éaient étroitement liées avec les éectrons. Dans I'intention d expliquer la sous population
électronique obtenue entre 4000 K et 6000 K, nous avons tracé respectivement sur les figures 83 et
84 les densités relatives de S," et de S,. On peut noter qu’il existe une surpopulation des densités
S;" et de S; au bord de I’arc dans la zone de température comprise entre 4000 K et 6000 K. Une
partie de cette zone correspond a la zone de sous population électronique. Les valeurs de la densité
relative de S, peuvent étre supérieures a 10, tandis que dansle casde S,* ces valeurs sont inférieures
a 3. Lazone de sous population éectronique peut étre expliquée par la présence d' une surpopulation
desions S,". En effet, I’ étude cinétique a montré que la réaction d attachement entre les électrons et
les atomes S," était prédominante devant les autres réactions. De méme I’ excés desions S," peut
étre expliqué par I’augmentation de la population des particules S, due a la réaction d’' échange de
charge (cf. I-3). Laforte surpopulation des particules S, dans la zone de température 4000 K - 6000
K, peut étre expliquée par le fait que les particules S, possedent une portée supérieure aux autres
especes ; de ce fait celles-ci, tres sensibles aux phénomenes convectifs, pénétrent dans les zones
chaudes de la décharge. Au centre de I’ arc, nous avons des surpopulations électroniques et des sous
populations des molécules diatomiques S, et S,". Ces résultats confirment la relation qu’il existe
entre ces trois espéces, a savoir que le défaut des molécules diatomiques S, et S, entraine une
augmentation de la population éectronique. Face a une brusque variation de température, la
cinétique des réactions chimiques n'est pas assez rapide pour assurer des variations de densités de
particules conformes a celles prévues par les lois de I'équilibre. Au niveau du resserrement
géométrique, nous avons principalement une surpopulation pour les trois espéces ; ce phénomene

est pluslié alaprésence de la paroi interne qui provoque une accumulation de gaz (cf. 1V-4-2-1).
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Au niveau du pincement, il existe une bande étroite sur I’axe ou les électrons sont en
surpopulation par rapport al’ équilibre. Cette surpopulation est accompagnée de sous population des
espéces S," et de S,. Dans cette bande, la température est supérieure & 6000 K. Au cours de
I’extinction, les résultats ont montré que cette bande était toujours présente, les zones de sous
population électronique de part et d' autres de cette bande ne se recouvrant jamais. Ce phénomeéne de
recouvrement permettrait de mettre en évidence une section compléte en sous population
électronique et donc une augmentation du pouvoir de coupure ; or la convection n'est pas assez
efficace pour forcer les particules froides S, a pénétrer dans les zones chaudes du plasma. Nous
avons pensé gue les conditions aux limites affectées a I’ électrode pourraient étre responsables de
cette bande de surpopulation. En effet le profil de température du modéle a une dimension imposé a
I’ électrode évolue avec une vitesse de refroidissement inférieure a celle de I’arc. En imposant une
condition de Neumann sur la température et sur la vitesse radiale a I’ électrode, les résultats n’ ont
montré aucune modification sur le comportement de I’ arc et en particulier sur les champs de densité
relative.

Champs de densité relative des especes diatomiques SF et F»

Les champs de densité relative de SF et de F; (figures 85 et 86) montrent un comportement
similaire au champ de S;, a savoir une zone de surpopulation située au bord de la décharge pour une
température comprise entre 4000 K et 6000 K et une zone de sous population au centre de la
décharge. Les valeurs relatives de surpopulation de ces especes sont nettement inférieures a celles
de S,. Ces résultats confirment une sensibilité aux phénomeénes convectifs plus important pour S,
que pour SF et F, et sont en accord avec les résultats obtenus par I’ é&ude cinétique (cf. 1-3).

Les figures 87 et 88 illustrent les champs de densité relative du fluor atomique et de la
molécule SF,. Entre 4000 K et 6000 K |es champs de ces deux espéces montrent une allure générale
identique a celle de SF, ces espéces sont étroitement liées par la réaction d' association [47] F + SF
« Sk, et restent en équilibre stoechiométrique. On peut remarquer que le fluor, qui est I’ espéce
majoritaire du plasma, est proche de I’ équilibre sur tout le domaine. Les surpopulations de F au bord
deI’arc sont de I’ ordre de 1.01. L’ équilibre stoechiométrique qui lie SF au fluor est responsable des
faibles évolutions de la densité de SF. De la méme maniere, nous pouvons expliquer les faibles
évolutions de la densité de F, par rapport a S, a partir de la cinétique réactionnelle. En effet pour la

méme gamme de température (4000 K < T < 6000 K) laréaction d’ association [46] F + SF« F, +
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S domine la disparition de F, . Nous avons vu précédemment que F et SF éaient proches de
I’équilibre, de ce fait lamolécule F, restera en équilibre si les variations du soufre sont faibles. Nous
pouvons noter au bord de I'arc, que la densité du soufre (figure 89) est en sous population par
rapport a |’ équilibre dans la gamme de température 4000 K < T < 6000 K. Ces sous population

restent relativement faibles pour modifier I’ équilibre entre les especes F, SF et F».

Champs de densité relative des espécesioniques S’ et S

L es champs de densité relative S™ et S sont tracés respectivement sur lesfigures 90 et 91. La
composition & I’ équilibre a montré que les valeurs de la densité de I’ion S™ étaient identiques aux
valeurs de la densité électronique pour une température supérieure a 4500 K (cf. figure 1). En-
dessous de cette température, |es éectrons sont majoritaires devant I’ion S*. A I’ extinction le champ
de densité relative de S* montre un comportement similaire a celui du champ éectronique. Au bord
de I’arc de fortes sous population de S™ sont obtenues. La réaction dominante qui contribue a la
disparition de cette espéce (réaction [21] S" + SF «  S," + F) favorise la création des ions S, et
donc la disparition des électrons. Ce mécanisme de création de |’ion diatomique S," est cependant
moins important que celui mis en évidence avec lamolécule S,.

La densité d'équilibre de I'ion S est relativement faible devant les autres espéces et de ce
fait cette espéce est plus sensible aux phénomenes réactionnels ou convectifslors de I’ extinction. Le
champ de densité relative de S montre entre |’ entrée et le bord de la décharge une alternance de
zones de sous population et de zones de surpopulation. Entre 4000 K et 5000 K I'ion S’ est en sous
population puis pour une température supérieure a 5000 K les ions S se retrouvent en
surpopulation. La densité de S suit les fluctuations des especes magjoritaires ; en effet, pour une
température comprise entre 3000 K et 4850 K laréaction d' échange d’' électron [27] S + SF« S+
SF domine la disparition de S puis entre 4850 K et 6000 K c'est le tour de la réaction de

recombinaison[34] S+e +F« S +F.
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Champs de densité relative de |’ espéce ionique F~

Pour conclure cette étude cinétique il est intéressant d’ étudier le comportement de I’ espece
atomique chargée F (figure 92). Au centre de la décharge pour une température supérieure a 4500
K, ladensité del’ion F est en sous population par rapport al’ équilibre chimique. Les zones de sous
population correspondent aux zones de surpopulation électronique. La cinétique réactionnelle a
montré gue cette espece S associe avec le soufre pour former des électrons et du SF (réaction [65]
SF+e« F +8)entre 2550 K et 8950 K. A I’ extinction et a haute température le processus inverse
de la réaction [65] est prépondérant devant le processus direct, le soufre se retrouvant en exces
contribue a la disparition de F et a I'augmentation de la population des électrons. A basse

température (T<4500 K) nous notons I’ existence de zones en surpopulation de F.
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Figure 82V ; Champ de densité relative (dectron, t = 20 rrs).

@ Cf. planche en couleur.
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Figure 88 : Champ de densité relative (SF,, t = 20 ns).
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Figure 92 : Champ de densitérelative (F°, t = 20 rs).

I V-4-3. Influence de la conductivité ther mique

Le modéle hydro-cinétique ne prend pas en compte les effets de convection turbulente qui
induit un processus dominant dans le transfert d’ énergie. Afin d éudier son influence nous avons
multiplié la conductivité thermique par un facteur égale a 10. Ceci a pour conséquence d’ augmenter
la vitesse de refroidissement. Les profils de températures et de vitesses initiaux sont issus du calcul
du modele stationnaire décrit au paragraphe 1V-3-2, la pression initiale est de 0.1 MPa et le débit
initial est de 0.2 g.s*. Sur lafigure 93, nous avons tracé |’ évolution du débit o entrée en fonction du
temps. Cette évolution est caractérisée par un temps d’ établissement ‘t4 égale a 20 ns et par une
valeur maximale du débit d’ entrée ‘D’ de3 g.s‘l.

La figure 94 montre le champ de température pour un temps égale a 20 ns. Comme dans la
configuration précédente (cf. 1V-4-2) on remarque un pincement sur le champ de température pres
de I’ électrode. Par rapport a la figure 75, ce pincement est moins prononcé, car la vitesse d’ entrée
est moindre, par contre la température dans tout e domaine est moins élevée. L’ augmentation de la
conductivité thermique accentue le refroidissement global de la décharge, la température axiale est
inférieure & 7000 K.

Les figures 95 a 97 illustrent respectivement les champs de densité relative des électrons, de
S," et de S, pour un temps de 20 ns. Les résultats ne sont pas fondamentalement différents de ceux
obtenus précédemment. Ils montrent une large zone de sous population électronique (figure 95)

située dans une gamme de température comprise entre 3000 K et 5000 K. Les surpopulations des
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densitésde S, et de S," sont obtenues dans la gamme de température comprise entre 4000 K et 5000
K. Comme nous |’avons vu au paragraphe 1V-4-2-2 ces surpopulations sont responsables du
déséquilibre chimique des électrons en faisant intervenir les mécanismes réactionnels mélant ces
trois espéces. Par contre ces mécanismes ne peuvent expliquer la zone de sous population qui existe
a plus basse température. Ce phénomene peut étre expliqué de la maniéere suivante : |’ augmentation
de la conductivité thermique provogque une augmentation de la vitesse de refroidissement. Tout se
passe comme s le gaz froid qui entrait dans les zones chaudes du plasma, n’avait pas le temps de
s'ioniser d’ou I’ obtention d’ une large zone de sous population électronique.

La prise en compte de la forte conduction thermique avait pour réle d augmenter les
échanges thermiques entre les régions chaudes du plasma et |es régions froides. Comme pour le cas
normal, nous N’ avons pas obtenu une section suivant r en sous population éectronique. Un meilleur
brassage entre les espéces froides et |es espéces chaudes pourrait ére mis en évidence en utilisant un

model e de turbulence qui prendrait en compte le déséquilibre chimique local.
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Figure 93 : Evolution de la vitesse maximale d’ entrée et du débit d’ entrée.
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CONCLUSION

Les travaux développés dans cette thése ont permis de mettre au point un modéle
d extinction d’'un arc de digoncteur a SFg pour une géométrie simplifiée. Ce modéle couple un
modéle hydrodynamique a un modele de cinétique chimique et permet de prendre en compte les
écarts al’ équilibre chimique durant I’ extinction de |’ arc.

Dans une premiére partie, cette thése a été consacrée a I’ étude de la cinétique chimique du
SFe. La résolution des équations de conservation des especes en régime stationnaire a permis de
calculer la composition d équilibre par la mise au point d’un modéle collisionnel radiatif. Nous
avons ainsi pu Vérifier nos résultats avec ceux de la littérature et avec ceux issus d’ un code mis au
point dans le laboratoire et fondé sur les lois de I’ équilibre (Saha, Guldberg-Waage) et non sur la
cinétigue chimique. Toujours dans cette étude cinétique, nous avons estimé la distance moyenne
caractéristique que pouvait parcourir une espece avant d’ étre totalement dissociée. L’ étude cinétique
nous a aussi permis de déterminer les espéces a prendre en compte pour le calcul hydro-cinétique a
I’extinction. En effet, certaines especes possedent des temps de relaxation trés faibles et peuvent
étre considérées al’ équilibre durant I’ extinction afin de ne pas aourdir le temps de résolution.

Dans une autre partie nous avons présenté un couplage entre un modele hydrodynamique
simplifié d’un arc de SFs en extinction avec un modéle cinétique (modéle hydro-cinétique) réalisé
pour une géométrie a une dimension. Le couplage, entre les modules hydrodynamique et cinétique,
est réalisé a travers la densité de masse, la pression et la vitesse. Les résultats obtenus a partir de
cette configuration ont montré que les espéeces polyatomiques de type SFx (X=2,6), qui se dissocient
tres rapidement des que la température est supérieure a 3000 K, ne sauraient constituer un moyen de
faire disparaitre les éectrons.

La derniere partie de cette thése a fait I’ objet de la réalisation du modele hydro-cinétique a
deux dimensions. A I’ état stationnaire, plusieurs cas ont été étudiés. Les conditions aux limites étant
délicates a fixer, nous nous sommes affranchis de ce probléme par la résolution d’ un modele a une
dimension. Il est difficile de quantifier I'influence de la convection sur les sous populations
électroniques observées. En effet pour un méme instant et deux débits initiaux, les valeurs du champ
de température sont trés différentes. Nous avons simulé |I’extinction de I’arc pour une intensité
initiale de 50 A et pour une pression fixée a 0.1. Les principaux résultats du modele

hydrodynamique confirment les valeurs expé&imentales de la littérature avec une vitesse de
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refroidissement de I’ ordre de -10° K.s. Les résultats sur la cinétique montrent que la convection
agit sur les molécules de S, qui se retrouvent, au bord de la décharge et pour des températures
comprises entre 4000 K et 6000 K, en surpopulation par rapport a I’équilibre. Par processus
d’ échange de charge entre les particules S, et S™ la surpopulation de S, va conduire & une
surpopulation des ions S,". Ces ions vont principalement se recombiner avec les éectrons
provoquant une baisse de la population éectronique, et une modification de larésistivité du milieu.

Bien que la géométrie utilisée soit tres simplifiée par rapport a celle d’un digoncteur, les
premiers résultats obtenus dans ce travail montrent I’ influence de la convection sur I’ état d’ équilibre
du plasma. Il semble donc que la prise en compte de la cinétique chimique influe sur le calcul de la
conductance de I’ arc en extinction et donc sur le pouvoir de coupure de I’ appareil. Toutefois, I’ effet
mis en évidence n'est pas tres fort et les conclusions que I’on peut tirer ne sont pas encore
définitives ; on peut penser cependant que les conditions de violent soufflage turbulent et la
présence de gaz froid dans un digjoncteur réel accentuent les phénomenes hors d’ équilibre.

Dans les perspectives sur ce sujet deux voies sont envisagées : la premiéere consisterait a
améliorer le code mis en place en prenant en compte le caractere turbulent de I’ écoulement lors de
I’extinction, au travers d’un modéle k-e standard, et en augmentant la gamme d’utilisation des
banques de données cinétiques pour enclencher le module de cinétique chimique a haute
température. Pour I'instant, la température maximale est de 12000 K ce qui limite I'intensité
utilisée. Une autre voie que nous explorons est |’ étude du déséquilibre thermique dans un arc de
digoncteur. En effet, immédiatement apres le passage au zéro du courant alternatif, une tension
transitoire de rétablissement s applique aux bornes du digoncteur et a tendance a chauffer les
électrons. S le transfert d énergie entre les électrons et les particules lourdes n'est pas assez
efficace, on aura rapidement un milieu dans lequel la température électronique est supérieure a la

température du gaz. Ce travail fait I’ objet d’ une thése en cours de préparation.
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ANNEXE |
Al-1. Espéces considérées
Type Espéces
ionique e S F SF S F S S R
atomique S F
diatomique SF F, S
polyatomique Sk, Sk Sk S5 Sk
Table 1 : Especes considérées.
A1-2. Réactions chimiques
N° Type Réaction chimique | Ré.
1 Recombinaison électron ions atomiques  [[F"+e+e« F+e Gl-6
F+e® F+hn
2 Recombinaison électron ions atomiques  |S"+e+e« S+ e |GI-6
S'+e® S+hn
Table 2 : Taux de réactions de recombinaison électronsions atomiques.

N° Type Réaction chimique Réf. A B C
3 || Asso. atomes ions négatifs S+F +F« SF +F (=) Br-1 3.92E-12 0.5 (24950
4 || Asso. atomes ions négatifs F+S +F « SF +F (=) Br-1 [ 3.92E-12 ||0.5 | 40849
5 || Asso. atomesions positifs S+S" +F« S +F (=) Br-1 3.81E-12 |0.5 (74735
6 || Asso. atomesions positifs F+S +F « SF +F (=) Br-1 [[3.92E-12 [0.5 [43750
7 || Asso. atomes ions positifs FF+S+F « SF' +F (=) 3.91E-12 0.5 [44098.62
8 || Asso. atomesions positifs F+F+ +F « F"+F (=) 4.09E-12 [[0.5 | 37019
9 || Asso. atomes molécules F+F+F « F,+F Br-1 |[5.40E-35 |0 0
10 || Asso. atomes molécules F+S+F « SFE+F Br-1 (2.80E-34 |0 0
11 || Asso. atomes molécules S+S+F « S,+F Br-1 450E-34 |0 0
12 || Asso. atomes molécules SF,+F, « SFq 2.63E-11 (O 7340
13 || Asso. atomes molécules F, « F+F Bo-1 |[3.52E-11 (O 16970
14 || Asso. atomes molécules SFs+F, « SFg+F Bo-1 (263E-11 |0 2438
15 || Asso. atomes molécules S, « S+S Bo-1 |[7.95E-11 (O 38749
16 || Asso. atomes molécules SF,+F « SF3+F, Bo-l (6.61E-14 |0 1005
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17 || Asso. atomes molécules SF,+F, « SFs+F Bo-1 (263E-11 |0 7340

18 || Asso. atomes molécules SF,+F « SFs Bo-l (6.61E-14 |0 1307

19 || Asso. atomes molécules SFs+F « SFq Bo-1 |[1.66E-11 (O 854

20 || Asso. atomes molécules SFs+ SF5 « SF, + SFq Bo-1 [ 1.66E-11 |0 7340

21 || Asso. ion molécule S"+SF« St +F Bo-1 |[9.90E-10 O 0

22 | Asso. ion molécule S'+F, « SF' +F Bo-1 (5.89E-10 |0 0

23 || Attachement dissociatif SF" +e « S+F Br-1 3.46E-06 |-0.5 (O

24 | Attachement dissociatif St +e« S+S Br-1 3.46E-06 [|-0.5 | O

25 || Attachement dissociatif F," +e « F+F Br-1 3.46E-06 |-05 (O

26 | Dissociation F,+e « F+F+e 3.00E-10 |0 0

27 || Echange d' électron S +SF « S+SF Ch-2 (3.28E-11 |05 |0

28 ||Echanged’ion S"+S,« S +S Br-1 1.38E-09 | O 0

29 || Echanged'ion S"+SF « SFH+S Br-1 | 1.00E-10 (0 0

30 |[Echanged’ion FF+S,« S +F Br-1 1.66E-09 | O 0

31 [ Echangedion F" +SF « SF' +F Br-1 1.30E-09 |0 0

32 ||Echanged'ion FF+F, « F," +F Br-1 [ 6.90E-10 |0 0

33 [ Recombinaison € atome F+e+F« F +F (=) Br-1 1.00E-11 |0 40000

34 || Recombinaison € atome S+e+F « S +F (4) Br-1 4.23E-12 [[0.5 [ 24105

35 [ Recombinaison ion-ion S"+S +F « S,+F Dr-2 ||6.32E-20 ||-25 |0

36 || Recombinaison ion-ion F+S" +F « SE+F Dr-2 |[7.32E-20 |[-25 |0

37 [ Recombinaison ion-ion S +F +F « S,+F+F Dr-2 6.61E-20 [-25 |0

38 || Recombinaison ion-ion St +F +F « SF+F+S Dr-2 [ 6.61E-20 |[-25 |0

39 [ Recombinaison ion-ion S +F +F « S,+F, Dr-2 ||6.61E-20 ||-25 |0

40 | Recombinaison ion-ion St +F +F « SF+SF Dr-2 [ 6.61E-20 |[-25 |0

41 || Recombinaison ion-ion F," +F « F+F+F Wi-1 [ 1.50E-07 |0 0

42 || Recombinaison ion-ion FF+F +F « F,+F Wi-1 | 8.18E-20 |-25 (O

43 || Recombinaison ion-ion FF+S +F « SF+F Dr-2 7.30E-20 [-25 |0

Table 3: Taux de réactions déterminés par la loi d'Arrhenius: A T expge-1 %g

N° Type Réaction chimique Réf. A B C D E
44 || Association | SF. + SF, «  SF,+SF, ||Bo-l| 522E-20(16.669| 1.25E-04| -8.10E-09| 15080
45 || Association |SE+SF «  Fo+S, Bo-1| 5.22E-18(16.549( 1.03E-04( -5.72E-09| 12470
46 || Association |[F+SF « F,+S Bo-1| 5.22E-18(16.347| 1.50E-04| -1.07E-08| 22270
47 | Association |F+SF «  SF, Bo-1| 5.22E-18(16.347| 1.50E-04| -1.07E-08 0
48 || Association ||F,+S « SF, Bo-1| 5.22E-19( 16.572| 9.99E-05| -5.34E-09| 5027
49 | Association |SF+F, « SF,+F Bo-1| 5.22E-19(16.345| 147E-04| -1.05E-08| 5027
50 |Association | SF+SF « S+ SF, Bo-1| 5.22E-18| 16.549| 1.03E-04| -5.72E-09 0
51 || Association s, +F, « SF,+S Bo-1| 5.22E-20( 16.654| 9.99E-05( -5.34E-09| 15080




Annexe 165

52 || Association Sk, + F «  SF, Bo-1| 5.22E-19]16.473| 1.50E-04| -1.07E-08| 5027

53 || Association | sF, + F, « SFs+F Bo-1| 5.22E-20(16.432| 1.47E-04| -1.05E-08| 15080

54 || Association [SF+F, « SF, Bo-1| 5.22E-19]/16.345| 1.47E-04| -1.05E-08| 5027

55 | Association | SF, + SF, «  SF;+ SF Bo-1| 5.22E-20(16.669| 1.03E-04| -5.71E-09| 27420

56 | Association |SF, +F « SF, Bo-1| 5.22E-18[16.567| 1.44E-04| -1.01E-08 0

57 | Association [SF, +F, « SF, Bo-1| 5.22E-20(16.432| 1.47E-04| -1.05E-08| 15080

58 ||Association | SF, + SF, « SF,+SF, ||Bo-1| 5.22E-18|16.489| 1.44E-04| -1.01E-08 0

59 || Association [ SF,+ SF, « SF,+S Bo-1| 5.22E-20(16.669| 1.03E-04| -5.71E-09| 27960

60 | Association | sF,+F, « SFs Bo-1| 5.22E-19]/16.488| 1.44E-04| -1.01E-08| 5027

Table 4 : Taux de réactions déterminés par la méthode de Lennard-Jones:
e Eo
A exp(B +CT+ DT2) xpg T

N° Type Réaction chimique | Ref. A B C D E
61 |Attachement |F+e+e« F +e |Pel| 532E-31| -1.15E-34| 1.27E-38| -6.70E-43| 1.35E-47
62 |Attachement |F+e ® F +hn Val| 253E-15| -346E-19| 3.82E-23| -1.86E-27| 3.37E-32
63 |Attachement |[S+e ® S +hn Ro-1| 893E-15| -1.52E-18| 1.51E-22| -5.30E-27 0
64 | Attachement |F,+e « F +F Co-2| 1.02E-08| -4.98E-13| -3.25E-16| 4.67E-20 0
65 | Attachement SF+e« F +S Bo-1
66 | Recombinaison [F+F ® F,+hn -2.87E-23| 9.69E-26| -2.38E-31| 9.86E-33| -5.64E-37

Table5: Autrestaux deréactions: A + BT+CT? +DT3 +ET?

Unité de la constante A :

Si on considere laréaction suivante caractérisée par un nombre ‘)’ de réactifs a menant aun
nombre ‘I’ de produitsb :

Kq
®

J

L’unité de laconstante A utilisée danslestables1 a4 est :

[A]=[K,] =cmli-Y) g
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