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CHAPITRE 1

INTRODUCTION

L'allumage d’'un nélange combustible/comburant gfidit comme la transition de cealange

d’un état non-eactifa unétat eactif pour lequel le stimulus externe conduiemballement des
réactions thermochimiques suivi d’'une rapide transition vers une combustion auto-entretenue.
Linflammation se fait en apportant deehiergie, pendant un temps déprdans un volume
donré du milieu, @ combustible et comburant sont plus ou moins bigamgtangs. Il s'agit

d’'un processus &s complexe, impliguant simultament cigtique chimique, transfert de cha-

leur et dynamique deécoulement.

L'objet principal d’'uneétude portant sur lI'allumage est d’abouiune compghension fon-
damentale des processus physico-chimiques mis en jeu dans une telle transition. Parmi ses ob-
jectifs, on trouve :

— les probémes lesa la €curii lors du stockage de produits inflammables ;

— le developpement de sysnhe d’allumage fiable, fournissant ue@eergie bien mi&risee pour
I'allumage et la combustion;

— I'étude de I'inflammabil& de certains matiaux sous certaines conditions;

— la determination de Bnergie minimum requise pour allumer deslamges combustible/ com-
burant;

— I'étude du mode physique d’apport de cétergie ;

— I'étude des effets de divers parines physiques et chimiques sur lésais d’allumage.

Il s’agit d’'une branche de la combustion ayant recu peu d’attention ceedesmcennies pour
des raisons assez simpl@expliquer. Tout d’abord, le sygne le plus &pandu pour allumer
reste la bougie. Dans le cas de I'inflammation ddanges gazeux et diphasiques, Lewis et von
Elbe (1987) et plusacemment, Ballal et Lefebvre (Lefebvre, 1982), ont fourni une excellente
description du pénorene d’inflammation en termes de paktnes macroscopiques qu’ils ont
pu mesurer ou estimer. Lésergies minimums et le€this d’allumage ongte determirés pour
une grande vagie de neélanges combustible/comburant, de vitessésalilement, de tailles ca-
racéristiques de nuage de gouttes it pratique ainsi que pour d’autres parms. Cela a
concente la plus grande part des travaux de recherche sur la &@mpsion et I'optimisation de
la chimie et des propetés nécaniques des @anges conveés vers la bougieA cela s'ajoute
gu’aucune alternative raisonnaliee systme n’aéte envisage.

Paralklement, il existe d’'importants prabhes lesa la manere dont le combustible et le com-
burant se ralangent. Une connaissance de la structureédesilements turbulents, aussi bien
des interactions entre la turbulence et laétique chimique, estatessairé& une moélisation
compkte du processus d’'allumage. Une ralightion Ealiste conduirait @reralementa un
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INTRODUCTION

mockle tridimensionnel instationnaire qui peut égéler tes caiteuxa resoudre.

Dans de tels magles, une éfinition du ceclenchement de l'inflammation d@tre donge. De
nombreux crieres peuveritre adops, et il est gréralement difficile détre €ir du bien-foné
de I'un par rapport I'autre. De plus, il peut exister des prebies de compatibiétentre les
criteres utili€s dans le cadre d’'une mildation ttfeorique et ceux utiliss lors d’observations
experimentales. Banmoins, on note que tout processus d’allumagessite une tengpature
du melange suffisammeriievee pour que lestactions chimiques puissent sectencher, une
turbulencce suffisante de manea ce que le combustible et I'oxydant puissent bien é@anger
et que Iénergie, sous forme de chaleur, puigse trangérée du milieu eactif au milieu non-
réactif. De plus, le élai doit étre suffisant pour permetteel’énergie époge dans le mileu
d’étre absorée par les@actants et conduire ainsi aérdarrage de€actions de combustion.

En gereral, il existe beaucoup de paratres qui peuvent affecter I'allumage. On peut citer,
entre autres, la composition duelange, la temgrature et la pression initiales, la éeret la
quantié d’énergie @époge dans le milieu, le rayon initial du volume dans lequehérgie est
déepose, la vitesse dedcoulement, Bchelle et I'intensé de la turbulence, ainsi que les pro-
prietes de transport du@angectudi. L'inflammation peuégalement épendre de la@&pnétrie

et du maériau environnant.

Il existe plusieurs moyens d’allumer unétange. On classeegeralement les sources d’allu-
mage externe en trois grandesaggiries :

les sources thermiques : le transfert dmérgie vers leseactifs s’effectue par conduction,
convection, par rayonnement ou par n’'importe quelle combinaison de modes de transfert;
les sources chimiques : introduction dans le milieu d’agerastifs tels que des radicaux ;

les sources étaniques : il s’agit d'impact étanique, de friction ou d’onde de choc.

A cdté de ces sources, oregalement I'auto-allumage. Ce type d’allumage est @tiians les
moteurs automobiles et s’eépe par compression duéiange dans la chambascombustion.

Actuellement, le moyen le plusé&quemment utilie dans I'industrie, aussi bieré@nautique
gu’automobile, pour allumer un @eange inflammable est deéar entre deuxlectrodes un
champélectrique tes intense de magiie a rendre le milieu compris entre elles conducteur
et ainsi pouvoir trang&frer I'energie du champlectrigue au milieu. On peut, par ce moyen,
produire virtuellement destincelles de n’importe quellenergie. Il s'agit d’'un moyen és ef-
ficace de conversion degihergieelectrique en chaleur. Seule une faible proportion éedrgie
dépo<e ainsi, dans le milieu, est disegsous forme &nergie radiative et acoustique.

Bien que l'utilisation de bougie soitds Epandue, ce type de sgate pésente certains in-
conénients.A ce titre, on peut citer la @sence de hautes tensions dans leesyst les per-
turbations induites par la @sence d’'un chamilectrique tés intense, la&cessié de placer le
syseme d’'allumage proximie de la paroi de la chambéecombustion. De plus, les sgstes
d’allumagea I'aide de bougies sont mal adaptaux conditions ex@mes de fonctionnement
et posedent des d@es de vie courte. Plusieurs options &t propoges pour pallier ces in-



conwenients, tels les allumeuaget de plasma flamme ou les sy&imes utilisant la recirculation
des gaz Hilés.

Une autre alternative est apparueepla &couverte, au@but des anges soixante, par Meye-
rand et Haught, dtincelles ceées par la focalisation d’un faisceau laser. Weinberg et Wilson
(1971) furent les premierd exploiter cette technique afin de mesurerdesergies minimums
d’allumage de certains@eanges inflammables. Depuis, I'allumage lasee@hbiciée d'un inerét
croissant. Legtudes entreprises ont essentiellement coclernmesure de grandeurs macro-
scopiques tels queéhergie minimum d’allumage, leéthi a I'allumage ainsi que &tude de

la structure et de &volution du noyau d’allumage pour déffentes sources laser et pour des
mélanges inflammables incluant de I'hyderg (Spliganin et al., 1995), de 'ammoniac (Chen
et al., 2000, 2001) et des hydrocarbures tels quedthame (Phuoc et White, 1999; Beduneau
et al., 2003) et le propane (Lee et al., 2001).

Cette technique, pour initier legactions de combustion, p@ske certains avantages :

— I'énergie est &s concenée et bien condlée ;

— l'utilisation d’'un syséme optique agljuat donne un de@de liberé quant au choix du point
d’allumage. Il n’est donc pluséatessaire d’amener unatange dans les bonnes proportions
au point d'allumageétant dongé que le site d'initiation de€actions de combustion pourra
étre choisi;

— l'absence de surfaces raatlles €lectrodesgviterait de perturber la dynamique du noyau
d’allumage lors de sa progression, tout en diminuant les pertes de chaleur;

— lallumage en de multiples pointsgsente un irf@ret dans les moteugscombustion interne ;

— un choix judicieux du systne de focalisation permettrait d’&forer I'allumage dans les
regimes pauvres, et aboutirait aiasiine eduction potentielle demmissions de polluants.

La possibilie de pouvoir choisia sa guise la position deéffincelle d’allumage est une im-
portante caraéristique de I'allumage laser (pra@bvhe de rallumage). De plus, un tel s
peutégalement servia contbler les instabiliés de combustion rencoags dans les moteurs
aéronautiques.

L'utilisation de syséme laser dans les moteuascombustion interne (IC) sembégalement
prometteuse. Dans de tel moteur, &sctrodes de la bougie sont &as juste en dessous de
la culasse et sont progranges pour seé&tlencher juste avant que le piston n’atteigne le point
mort-haut. Unettincelle laser, permettrait d’obtenir une forme optimale pour éesrgtries
cylindriques, et offriraittgalement la possibiétd’obtenir plusieurgtincellesa des endroits
divers, dont le dclenchement serait ajéstn fonction des conditions particeries de conduite.

Il existe differents types d’allumage laser : I'allumage par initiation thermique, photochimique,
par claguageasonant et nonésonant.

L'allumage thermique utilise la source laser pour chauffer une cible solide ou pour exciter des
modes vibrationnels ou rotationnels des emnlles du gaz. Il estés difficile de considrer
un allumage ponctuel par cette vo@ant doné que Ieénergie thermique&po®e varie avec
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l'intensité du laser. Une telle difficuét ne se rencontre pas lorsque les processus ingsiqu
sont multiphotoniques ouétessitent une intensiseuil pour se produire. C’est pourquoi, la
plupart desetudes utilisant le chauffage thermique laser @ateffectiees dans des sgshes
homogenes (Hill, 1981; Trott, 1983). Le pradine de localisation duégdt de I'energie peut
étre contoura en focalisant le faisceau laser sur une cible solide. Kingdon et Weinberg (1976)
ont étude I'allumage de ralanges rathane/air en utilisant cet artefacttdhmoins, dans leur
cas, les particules solides introduites ont essentiellementaéailiter le claquage. Homan et
Sirignano (1981) onétudie I'allumage de ralanges rathane/air et propane/air par chauffage
de particules d’aluminium. lls ont troévdesénergies minimums d’allumage toatfait com-
parablesa celles pubkes par Lewis et von Elbe (1987). Malheureusement, ils n’ont pas tenu
compte de Energie absoé®e par les particules ellesemes et les valeurs ésenkes doivent
étre consiérées comme une borne @érfeure.

L'allumage photochimique, consistel’'aide d’un photon, greralement dans I'ultraviolefa

fournir de I'énergie au sysime par absorption et provoquer ainsi la dissociation deéaulds.

Ce processus n'implique pas de photoionisation, et ne conduit donc pas au claquage du gaz.
Il se produitégalement un &s faible chauffage du gaz, produisant desesp dissoées qui

ne se trouvent pas|’equilibre thermigue et/ou peuvent se recombiner egréibt de lenergie.

Les radicaux produits par photolyse conduisent @actions de branchement si leur taux de
production est plus important que leur taux de recombinaison.

L'allumage par claquage no@sonant s’initie greralement par des processus d’ionisation mul-
tiphotonique d’une faible quanéitde moécules. Le€lectrons ainsi &s peuvent &s lors ab-
sorber plus de photons, et augmenter ledmsrgies cigtiques. Leslectrons lilgres entrent
en collision avec d’autres matules et les ionisemdt leur tour, produisant ainsi un ghonene
d’avalanche.

Les transitions multiphotoniques sorérgralement essentielles dans la preraétape du cla-
guage puisque &nergie transpoge par les photons, aux longueurs d’ondes optiques est beau-
coup plus faible que le potentiel d’'ionisation des particules qui constituent le gaz. Pour des
impulsions tés courtes, typiquement de I'ordre de quelques picosecondes, l'ionisation multi-
photonique doita elle seule, suffia produire le claguage du gaz, puisquzhelle de temps est
beaucoup trop petite pour que des collisi@ectrons-mdicules se produisent. Dans ce type
d’allumage, il fauttgalement tenir compte des processus de pertes, telles que les pertes par dif-
fusion, par rayonnement ou paggkxcitation par collision. Tout cela rend I'irradiance critique
necessaire au claquagepkndant du volume de focalisation, de la pression, du type de gaz, de
la présence d'impurés, etc.

Les processus de perte rendent le seuil de claquagénetnentelee, c’esta-dire que ce
type d’allumage requiert des sources lasers fournissant des impulsiseadrgtiques et de
tres courtes dé@es.

Et enfin, 'allumage par claguagésonant. Il s’agit d'une technique similaiada pécdente,
mais qui implique une photodissociation multiphotonique nesenante des m@tules suivie
par une photoionisatioresonante des atomesges par la photodissociation. L'allumage de
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flammes par cette athode &té developye par Forch et Miziolek (19784 I'heure actuelle, ce
type de technigue s’est moatfructueux pour deux sysmnes :

— pour des ralanges de @N,0. L'allumage fut assi par un laser accordable dans I'ultravio-
let, & des longueurs d’onde proches de 22m6(Forch et Miziolek, 1978).
— pour les mddcules H et D, pres de 243um (Forch et Miziolek, 1987)

En vue d’'une application potentielke des moteursé&@onautiques, la technique utéis doit

étre exploitable avec d#fents carburants. Cela, s’ajoutant au fait qu'il existe une grande si-
militude entre I'allumage traditionnel, c’eatdirea I'aide de bougie, et le claquage optique
non-esonant, a dirig notre choix vers ce type d’allumage.

L'objectif du présent travail est d’effectuer uregude paramtrique de l'allumage laser d’'un
mélange gazeux et diphasique combustible/comburant et d’apporter une contrédatmmpe-
hension des @mnonenes physiquesés au claquage optique aussi bien dans I'air que dans des
mélanges inflammables.

Le deuxeme chapitre estadlie a la caradrisation d’'un plasma d’air en termes de t@rgiure

et de concentratioalectronique par spectroscopieediission. Dans un premier temps, nous y
déecrivons la configuration exgpimentale utili#e. Une grande partie de ce chapitre est cogsacr
a la description étaillee des rathodes de calibration utiggs aussi bien en interisiqu’en lon-
gueur d’onde. Ensuite, nougtdillons les techniques dépouillement utili€esa chaquétape.
Enfin, nous exposons legsultats obtenus pour le plasma d’ai&par claquage optique.

Lorsqu’on likere, pendant un tempss court, une certaine quastid’'énergie suffisante pour
augmenter la tengrature d’'un tes petit volume du gange inflammable jusga’une tempg-
rature critique d’allumage, le€actions de combustion produisé&galement de la chaleur. Il
arrive que ces deux contributiorsnergie de Etincelle +énergie du& la combustion) ne suf-
fisent pasa compenser les pertes qui peuveiné d’autant plus importantes que le volume dans
lequel I'energie est @poke est petit. Cela estidau fait que la contribution la plus importante
aux pertes se fa# travers la surface du noyau, et que cette surface augmente plus lentement
gue le volume. Le noyau dans lequedriergie est @pofe peut donc se refroidires rapide-
ment et revenia sa temprature initiale. Lorsque ce volume est @atune temprature plus
importante, il va, en lidant, chauffer de plus en plus son voisinage imliat et augmenter ainsi

le taux de combustion dans lesgions plus chaudes. Le noyau d’allumage va ainsi augmenter
de taille.

En revanche, si le volume initial est plus grand, lameénergie produira une terapature
pluséleee,étant dongé que le nelange chauffera plus vite gu’il ne perdra denérgie. L'allu-
mage ne @pend donc pas simplement de la té&mgture initial du noyau, maiggalement de sa
taille.

Nous consacrons donc le trasine chapitréx uneétude paramtrique du claquage dans l'air
ainsi qua l'allumage de ralanges gazeux et diphasiques inflammables. @Gttide est faite
pour plusieurs longueurs d’'onde (355, 532 et 1069 et plusieurs valeurs de focales (50, 75,
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100 et 15Qnm). Nous pésentons Bvolution de IEnergie transmise en fonction deergie du
rayonnement incident, courbes d’une importance cruciést dong qu’elles nous indiquent
guelle fraction de Energie incidente est effectiveme@mbg€e dans le milieu et peut potentiel-
lement servi@a la combustion. Ensuite, nousegentons des mesuregdérgie minimum pour
des n&langes rathane/air. Les richesses corgsiks vont de 0. 1.5. Nous gFsentons ce titre
les courbes donnant la probal@ld’allumage en fonction dedhergie incidente. Energie mini-
mum est ensuitea@termirée en adoptant unéfinition commu@ment admise dans la Bitature
specialige.

Les travaux de recherche pusisur I'allumage laser d’'un@ange gazeux restent encore rela-
tivement tes limites, et ceux concernant I'allumage laser d’ualamge diphasique ont essen-
tiellement fait I'objet de épdt de brevets (Few et Lewis, 1990, 1993).

L'allumage d’un nuage de gouttes, tel qu’'un nuage&®&ne, dans uacoulement d’air est un
processus d’'une importance cor&iable dans de nombreux sstes de combustion. Actuel-
lement, la conception d’'un syshe d’allumage fiable et reproductible reste un vigfi gour
l'industrie g&ronautique. Le combustible est souvent trangpetrstock sous forme liquide. De
plus, il s’agit d’un sujet spcialement crucial dans l'utilisation des turbirdegaz &ronautiques

vu les probémes de rallumage en valhaute altitude. En effet, actuellement le eys¢ d’al-
lumage {.e., bougie), utili® dans les moteur€eonautiques se situe proche des parois de la
chambre de combustion. L'extinction de la flaménkaute altitude contrairg, I’heure actuelle,

les pilotesa descendre d’altitude jusgute que le bon Blange combustible/air atteigne la bou-

gie.

Nous cbturons donc ce chapitre paétude de l'allumage d’'un nuage de gouttétude cru-
ciale du point de vue des applications, magglement d’un point de vue plus fondamesgtaint
donre I'absence total&y notre connaissance, de travaux traitant de ce sujet.

La mditrise de la focalisation du rayonnement laser est capitale dansétatte. C’est dans

ce contexte que le quadre chapitre @sené trouve pleinement sa justification. Il s’agit d’'un
chapitre plus tBorique traitant du@le des aberrations primaires sur la distribution d’inténsit
dans uneé&gion proche du point focal gaussien de la lentille de focalisation. @aitie est

faite dans le cadre de laéhbrie diffractive des aberrations. Ag® un rappel thorique, nous
établissons I'expression de I'egrale de Fresnel-Kirchhoff utik®. Etape indispensabletant

donre la diversié des notations, parfois ambigues, uéiéis dans la liérature (Linfoot et Wolf,

1956; Born et Wolf, 1980; Goodman, 1968). D’'un point de vueotique, seule I'aberration
splerique est consitée. En effet, nous montrons que dans le cas d’'uresysisoigneusement
aligné, leur contribution est la plus importante. Tous les calculs sont effectans I'approxi-
mation des lentilles minces et pour des lasers monomodes et multimodes. Nsasatpns

les distributions d’intens#t dans un plan éridional pour diferentes valeurs de I'aberration
spterique. Nous montrons entre autres que les relati@mgrglement utilises dans le cadre de
I'optique geonetrique, pour estimer le volume de focalisation, peuvenégger compétement
fausses dans certaines conditions. Nous montrons ainsi que l'utilisation de ces relations peut se
faire sous certaines conditions. Une mesure de l'irradiance seuil de 'air est obtenue. Pour finir,
le chapitre se conclut sur trois petites ékpnces permettant de mettre@ndence l'influence
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des diférents types d’aberration sur latdrmination du seuil de claguage.

Par ailleurs, la possibiit de modeler la @onetrie de Iétincelle permet 'optimisation de la
dynamique de relaxation du @honene pour une application &gifique. Par exemple, dimi-
nuer le rapport de la surface au volume du noyau d’allumage peut coradlioptimisation
'allumage des&gimes pauvres.

Le cinqueme chapitre @sente un magle, que nous avonsudelope, permettant de pdire

le seuil de claquage dans un milieu gazeux. Afin dedniner Ieénergie seuil requise pour
produire le claquage, nous avons caécligvolution de la concentration@ectrons libres dans

le volume de focalisation sous l'influence d’'une impulsion laser. Tous lele®existants,
négligent greralement les recombinaisons ou les transitions multiphotoniques. Ce dernier pro-
cessus estéapéralement pris en compte en postulamgriori la présence d’urelectron primaire

dans le volume focal. Dans notre analyse, nous avons tenu compte de tous ces termes. Le taux
d’ionisation multiphotonique utilis dans notre maxe est celui prop@spar (Keldysh, 1965).

En plus de l'effet du sysime optique et des défents paragtres sur le seuil de claquage, nous
avonsétudi l'influence de la ggsence des impuks sur la valeur de ce sedailplusieurs lon-
gueurs d’onde. Nous montroasce propos queévolution du seuil en fonction de la longueur
d’onde n’est pas aussi simple que celléaquelle on pourrait s’attendre. Ce netal simplifé

nous permet d’expliquer certaines contradictions apparentes que I'on trouve daisdeuliét

sur les valeurs du seuil de claguage mésaipar diférents groupes.

Dans le cas de I'allumage par uancelleélectrique, les effets de la vitesse declbulement et
de la turbulence suré&nergie minimum d’allumage ogte étudies, mais commentdcoulement
affecte la formation et le@veloppement d’unétincelle laser reste encore une question ouverte.

Le sixieme chapitre @sente Evolution de la forme et de la structure du noyau d’allumage
naissant suita I'allumage de rélanges rathane/air. Nous avons utitida fluorescence induite
par plan laser pour mesurer la distribution spatiale des radicaux OH predliieérieur de

la zone de &action. La érie d'images enregiges nous donne a&s au taux de croissance de
la flamme,a I'évolution de la forme de la flamme &t'intensi€ du signal de fluorescence en
fonction du temps pour des allumagésissis et avoels. Nous montrons que les premiers ins-
tants de lévolution du noyau d’allumage sont dor@gpar la dynamique induite paétincelle
laser.

Le septeme et dernier chapitre traite de la faisabilite I'allumage lasea la sortie d’un in-
jecteur pevapori€ pemelang en egime pauvre, similaire aux injecteurs ugésdans les mo-
teurs d’aviation. Le combustible utisest le n-heptane sous forme liquide. Le combustible
est entriné par unécoulement d’air chauf avec un niveau de turbulenéte\e. Apres une
description comgte du montage expimental, nous @sentons et discutons lessultats. Une
attention particubre est accoik aux mesures dé&mergies minimums pour dédfentes posi-
tions du point focal dans la chambre de combustion. L'influence&aleefgie incidente sur la
probabilie d’allumage estgalement @senge. Finalement, des images d’'ombroscopie prises
a l'aide d’'une carara rapide sont gsenées et commeaes.
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CHAPITRE 2

CARACTERISATION D' UN PLASMA LASER D' AIR PAR SPECTROSCOPIE
D' EMISSION

2.1 Introduction

Le claquage par laser dans un gaz a sasgaitinerét grandissant depuis les preémres applica-
tions des lasers. D’excellents articles traitant de divers aspects de ce sefetmiiiles. Une re-
vue des premiers travaux &sultats importants@é piesengée par Morgan (1975). Les travaux
traitant destincelles lasers, dans leur majéritoncernent essentiellement lesaganismes de
couplage de Energie et des seuils de claguages. Seules quelquesttades traitant de la
spectroscopie @mission du plasma laser azit faites.

Stricker et Parker (1982) or@tudi les caradristiques du plasma obtenu suite au claquage
de N, et G, a I'aide d’un laser nanoseconde (1€) a 1064nm, et ce pour des pressions variant
de 1a 50atm. Les auteurs @sentent des spectregdiission ingges ainsi queésolus tem-
porellement. La&gion spectralétudiée sétend de l'ultraviolet (20@m) au proche infrarouge
(1 um). lls montrent entre autres que le spectrendission pesente un continuumes intense
auquel se superposent des raies atomiqessrtenseggalement qu'ils identifient comme pro-
venant de I'oxy@ne neutre (O I) et une fois io@gO Il). Aucune raie appartenaat’oxygene
deux fois ioni€ ou aux espces madculaires Q et O; n'a ét€ obseree. La structure des raies
dispardt aux pressiongleees. Pour les pressions suiguresa 4atm le spectre consiste sim-
plement en un continuum auquel se superposent trois raies de I'atome dechexpgutre :
777.4nm (°S-°P), 844.6nm ( 3S-3P) et 926.3um (°S-°D). Mandelshtam et al. (1964) ainsi
que Daiber et Winans (1968) ontgsené des esultats tés similaires dans le cas de plasmas
laser produits dans de I'azote et dans de I'air.

Les auteurs fournissent une estimation de la deriéctronique, aux premiers instants du
developpement deétincelle, en mesurant les largeurs de deux raies de O Il. La eremaie

se situea 372.733nm (une composante du multipléP-S"). La deuxéme, quant elle, est

une composante du multipl&®-?P° et se situed 397.326um. Les auteurs ont choisi ces raies

pour minimiser les erreurs dues au recouvrement par les autres composantes des multiplets. Les
densiésélectroniques obtenues sur ces raies sont respectivement(2?-m—3 et 2.6x10'®

cm~?; ce qui donne une densiélectronique moyenne de X%30'® cm~3. Des concentrations
électroniques semblables d@rié mesuees par Mandelshtam et al. (1964).

Les mesures des tem@tures aux premiers instants @t obtenues en congchnt les in-
tensiés relatives de six raies de I'ox¢ge une fois ionis : 372.3nm, 397.3nm, 418.8nm,
441.8nm, 459.3nm et 470.4nm. Les tem@ratures obtenues sont respectivement de 30280,
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31700 et 3180K pour desnergies par impulsion de 110, 170 et 185. Il esta noter que les
valeurs des concentratiogtectroniques et des tem@mtures pEsenées par Stricker et Parker
(1982) sont des valeurs obtenues e@gnant sur des temps les 4320 prenmeéresns, durant
lesquelles Etincelle est comptement évelopee.

Contrairement Stricker et Parker (1982), Armstrong et al. (1983) @ttdé le claquage la-
serde N, O,, et Ar aux basses pressions. Les spectremision inégieés sont pesenés pour

les trois gaza 10 et 125 Torr. La plage spectratudie sétant de 30Ghm a 600nm. Les
auteurs ont obseévla pésence de N NI, N*, N2> et N** ainsi que O et O’* et Art et
Ar?t pour le claquage respectivement dans ®, et Ar. Les auteurs rélent I'absence de

OF et O't. Les exjgriences mepesa des pressions sapeuresa la pression atmosphique
(Stricker et Parker, 1982) n’ont pa®\£lé la pesence de ces esges plusieurs fois iorées, ce

qui indigue un fort quenching aux plus fortes pressions. Des @m@déctroniques de I'ordre
de 10'® cm~3sont obtenuea partir de Ielargissement des raies (deatrois fois plus larges).
Aucune indication quant au choix des raies utidis n’est fournie. En plus de lagsence des
raies, un large continuum est obseev125 Torr; continuum qui n’appdtgasa 10 Torr. Ce
continuum pésente un maximura 420nm et une largeua mi-hauteur de 150m et est iden-
tique pour I'oxygne et I'azote. Banmoins, Armstrong et al. (1983) signalent que ce continuum
ne correspond pasl’émission d’'un corps noir et concluent qu’il doit avoir son origine dans le
rayonnement @ au bremsstrahlung\ 10 Torr, les auteurs trouvent repectivement podr éN

Ot des tempratures de 179001400K et 26700:1600K ; a 125 Torr, les temgratures sont
de 2440@-2700K pour N et 2430@:2700K pour O'.

Hornkohl et al. (1991) onétudg le spectre @mission sponta@e du systme violet de CN
a la suite du claquage (laser excimer) d’'udlamge CQ/N, a pression atmosghique. Dans
le cas d’un tel lBlange, le spectrelich la recombinaison metulaire prend forme environ 400
ns apes la céation du plasma laser. Les transitions, pour lesqudltes- 0, du syséme violet
de CN (BX+ —X2XT) sont les plus @pondrantes. Les tengpatures onéte determirees par
minimisation du esidu, en fonction de la teremture entre le spectre de CN meésert celui ob-
tenu par simulation. Hornkohl et al. obtiennent des terapures de 83G0490K et 7946210
K.

Le claguage optiqgue dans un gaz de &léete étudié par Litvak et Edwards (1966). Le cla-
guageétait produita I'aide d’'un laser rubis (694.321m) a impulsion (30ns). Le plasmaétait
produit par des impulsions de 2@@J. La pression du gaz variait deal70atm. Litvak et Ed-
wards ont repoé des concentrations allant jusguix 10'® cm~3a pression atmosghique pour
des tempratures de I'ordre de 200Q0Q.

Parigger et al. (1995) a @sené I'évolution de la concentratioglectronique ainsi que de la
temperature d’excitation en fonction du temps, pour un gaz d’hyéneg la pression at-
mosplerique. Les dends €lectroniques sontédiuites de Elargissement de la raie Hoar
effet Stark. Pour les temps les plus av@¢20ns) jusqua 1 us Parigger et al. trouvent des
largeurs allant de 30m jusqua 1nm ; ce qui correspond des concentrations allant de 0*
cm~3 & 7x 106 cm~3. A 3 us une concentratioélectronique de 810'® cm~3 est obtenue. Des
temperatures de(0° K (20 ns) a 5000K (1 us) ontété deduites de l'intensit relative des trois
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2.2 MONTAGE EXPERIMENTAL
premeres raies de l&ésie de Balmer (4, Hs et H,).

2.2 Montage exg@rimental

Le montage ex@imental est @sengé a la figure 2.1. Il est constitud’'un laser Nd :YAG
(Surelight-CONTINUUM) équige d’'un cristal doubleur et tripleur de mané a pouvoir tra-
vailler avec le fondamentale (1064h), le premier (532im) et le deuxéme harmonique (355

nm). L’ énergie du laser d’allumage est apssten jouant sur I'angle relatif entre la paire de
polariseurs plage en amont de la lentille de focalisation (1bf).

Plasma laser
Faisceau laser

\ Lentille de collimation

1
“—

1 1 (=150 mm)

| |
H diaphragme

1 1 (d=20 mm)

| |

i I, Lentille de focalisation

<'|_|'> -
(=300 mm)

Controlleur Ordinateur

1
1

i

1

I

1

I

,’ Caméra ICCD
1

1

Fente de sortie

Miroirs asphériques (f = 500 mm)

FIG. 2.1: Montage ex@grimental

Le monochromateur utilesest de type Czerny-Turner. Il est congitliune fente d’enére, d’'un
elément collimateur permettant de rendre tous les rayons passaviers un point de la fente

d’entree parakles entre eux, d’'uglement disperseur — dans notre cas il s’agit d'eseau —
d’un élement focaliseur pour former I'image de la fente d’éetdans le plan focal (matrice
CCD). Les caraéfristiques du monochromateur soasunées au tableau 2.1 la sortie du
monochromateur, on trouve une oama intensiie PI-MAX (Roper Scientific) dont la matrice
CCD est compa= de 512512 photocathodes de 224 um. La matrice CCD est plé&e dans
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le plan focal du deuxime miroir du monochromateur. Le spectiine (monochromateur +
camnera) est cou@ optiguement au plasnéude par I'intermediaire d’'une paire de lentilles de
150 et 300nm de focale.

Configuration Type Czerny-Turner

Distance focale des miroirs agpigues 50Gnm

Ouverture relativef /# 6.5

Dimensions des fentes d’eatrs Largeur ajustable de fifth a 3mm
Hauteur de 14nm

Réseaux de diffraction 600, 1200, 2400 traitsi

Dimensions du&seau 68 68 mm

TAB. 2.1: Caradtristigues du monochromateur SpectraPro 500i

2.2.1 Les eseaux de diffraction

Les eseaux de diffraction sont utiés pour disperser la lugiie, en 8parant spatialement les
differentes longueurs d’'ondes. lls consitent en un substrat qui comporte un grand nombre de
traits parakles sur sa surface et sont recouverts d’urenieat Eflechissant tel que I'aluminium.

FiG. 2.2: Section d’'un@&seau

La relation fondamentale d’'u@seau est la suivante :
sina + sin 3 = mAn (2.2)

ou « : angle du éseau incident avec la normale @seau
G : angle du rayon diffraé avec la normale deseau
m : ordre d’interBrence (nombre entier positif o@gatif)
A : longueur d’onde
n : nombre de traits par u@tde longueur
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Cetteéquation traduit, pour une direction d@®) I'eégalie entre la diference de marche entre
deux rayons diffraé@s par deux traits successifs daseau et un nombre entier de longueurs
d’'ondes. Il y a alors intedrence constructive entre tous les traits eseau.

Le fente d’entee et le miroir collimateur fixent la direction du faisceau incident sueseau.
La position du miroir focaliseur et la fente de sortie fixent I'angle deiation (D, = 3 — «).
Lorsque le eseau tourne, les anglaset 5 changent, bien que leur diffence reste constante.
L'angle de @viation est donc fi& par la g@onetrie du monochromateur.

De plus, pour une densitde Eéseaud donree et pour des angles et 3 fixés, on an\ =
constante, c'esa-dire que si par exemple I'ordre de diffraction est déula longueur est di-
visée par deux. Comme le montre la figure Z&3jne position fige, les longueurs d’'ondes
A/2, \/3, et ainsi de suite, serontgsentes. Les car&eistiques du@seau se manifestent donc
par :

— la multiplicité des ordres qui se traduit par I'observation de plusieurs directi@énsetjence
£ pour une radiation monochromatique d’incidemcdonree ;

— la superposition, dans une directiorénliergence’ de plusieurs radiations transmises dans
des ordres diffrents pour une &me valeur dev. Cette superpostion dodtre évitee afin
d’éliminer toute ambigjiteé dans la dtermination des longueurs d’ondes et dans l'inténsit
des radiations recgues par letdcteur.

Afin de supprimer les ordres seipeurs, on utilise des filtres passe-haut de longueur d’onde
de coupure adapé. On notera toutefois que lagion spectrale sife entre 200 et 380m ne
nécessite pas l'utilisation d’un filtr&tant doné que les rayonnements de longueurs d’ondes
en-de@ de 19hm sont absorbs par I'air.

Ordre de diffraction I I I I I >
ler 200.0 400.0 600.0 800.0 1000.0
2éme 100.0 200.0 300.0 400.0 500.0
3éme 66.6 133.3 200.0 266.6 333.3
4éme 50.0 100.0 150.0 200.0 250.0

FiG. 2.3: Ordre de diffraction

2.2.2 Le pouvoir de resolution
Le pouvoir de ésolution est dfini par :

A

R=3x

2.2)

ou A\ est la diference de longueur d’onde entre deux raies spectralegderamplitude. Le
critere de Rayleigh indique que deux pics sont coggisl commeé&solus si la distance qui les
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sépare est telle que le maximum de I'un tombe sur le premier minimum de I'autre. On peut
montrer que le pouvoir de&solution d’'un éseau est do@egalement par :

R=mLn (2.3)

ou m, L etn correspondent respectivement’ordre de diffractiona la largeuréclaie du
reseau eh la densi de trait du @seau.

2.2.3 Dispersion angulaire et ligaire

La dispersion angulaire regsente le rapport de la variatialy de la direction dmergence
donree par le @seau sur la variation de longueur d’ondle du rayonnement incident. En
différentiant la relation 2.1, la dispersion angulaire est éerpar :

g mn

d\  cosf (2.4)

La dispersion ligaire @finit, quanta elle, I'etendue de I'intervalle spectral pragetsur le plan
focal de sortie du spectraztre. Cette dispersion s’exprime am/mm et est donae par la
relation suivante :

d\  cosf3

dr — mnf (2.5)

ou dx et f correspondent respectivemenkintervalle de longueur sur lequeletend la eégion
spectraled) eta la distance focale du miroir de sortie. Pour chaque positioreseau (200,
220nm, etc.), on retve la longueur d’onde correspondarilus ou moins 20 pixels par rapport
a la longueur d’onde centrale (pixel 255). Sachant que chaque pixel corrafhdn, on en
déduit la distance emm entre ces pixels ex@mes. La dispersion lgaire est alors calcek par
la relation suivante :

AN Aisg— A g

R 2.6
Al ~ Tyao— 1o (2.6)

oU \_5 et A o repesentent les longueurs d’'ondes lues aux pixels 235 eti275et Iy, cor-
respondent aux distances emn séparant ces pixels du pixel 255. La figure 2.4gante la
dispersion ligaire mesuwge, ainsi que la dispersion &aire tleorique en fonction de la lon-
gueur d’'onde.
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FIG. 2.4: Dispersion ligaire tleorique et exprimentale en fonction de la longueur d’'onde

2.2.4 Lafonction d’apparell

Un spectromtre se caraétise par sa fonction d’appared, savoir sa@&ponse impulsionnelle
spectrale, qui est l&éponsea un rayonnement parfaitement monochromatique. &@rgl, on
mesure la&ponse impulsionnelle d’'un spectretrea I'aide d’un laser He-Ne (638m). Cette
réponse n’est pas ponctuelle maistale sur un certain domaine de longueur d’onde. &md
également la bande passante duays comme la largewd mi-hauteur de la fonction d’appa-

reil. Le cas d’'une source continue se traite en carsidt la @composition de dengitspectrale

de luminance en une infil@tde composantes monochromatiques. On montre que le spectre me-
sufé correspond au produit de convolution du sped@es et de la fonction d’appareil. La forme

de la fonction d’appareil @end de divers parares tels que les largeurs des fentes déntr

et de sortie, les @monenes de diffraction, les aberrations ainsi que de la dqudlit systme
optique et de son alignement. Chacun de ces facteur&pewtaradrise par une fonction de.

La fonction d’appareil totale s’exprime par la convolution des termes individuels. Remarquons
que geréralement I'influence de la largeur des fentes domine dans la fonction d’appareil.

Si la fente d’entee est infinimenétroite et les aberrationggligeables, la fonction d’appareil
est celle d’une forme de diffraction classique. Dans ce cassialution du systme correspond
a la longueur d’onde divee par le pouvoir deasolution tleorique du &éseau. Ceci ne peatre
obtenu qu’au prix d’'une perte de lumindsires importante.

Si a l'inverse, nous consatons que ladche de diffraction estés petite devant la largeur des
fentes, le flux transmis correspond alors au produit de convolution d’une distribuéolaide-
ment (image de la fente d’el#) par un facteur de transmission rectangulaireesaprtant la
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fente de sortie.

Ah, A,

Fente
de
sortie

Fente
d'entrée

AN A,

-

Largeur a mi-

hauteur donnée
" par le maximum
entre A\ et A\

AN AAN,

FIG. 2.5: Fonctions d’appareil d'un spectretrea fentes

Le résultat est un signal de forme teguidale dont la hauteurabend de la largeur de la fente

la plus petite et dont la large@dr mi-hauteur eskgalea la largeur de la fente la plus Iarg@e.

la figure 2.5, nous j@sentons les fonctions d’appareil obtenues pour une fente de sortie fixe et
differentes largeurs de fente d'eéxdrA )\, et A\, sont respectivement do@es par les largeurs

des fentes d’enée et de sortie que multiplie la dispersiorélaire. La fonction d’appareil du
systme utili€ est repesenéea la figure 2.6

2,5xxxxxxxxx[xxxwxxxxx[xxxwxwxwx

2.0

15

Intensité (u.a.)

1.0

0.5

LI L L I L L L B L
v b b b b

0.011111111111111111111111111111
632 632.5 633 633.5

A (nm)

FIG. 2.6: Fonctions d’appareil d’'un spectretrea fentes
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2.2.5 Optique d’entrée

Des rayons lumineux qui entrent dans le specétrenavec une incidente plus importante que
celle accepite par la pupille d’enée du disperseur ne seront pas transmis par le spesiem
Ces rayons provoquent de la lemé parasite dans I'instrument eggiadent donc leésultat.
Au contraire, des rayons entrant dans le speodtoensous une incidence trop faible ne vont
pas couvrir le dtecteur de facon optimale et risquent @gihder le rapport signal sur bruit du
syseme. Il est donc essentiel d’adapté&téndue du faisceau incideatelle du spectrogire.

Pour ceterminer le nombref/# d’'un spectromtre utilisant un &seau rectangulaire, il est
d’abord recessaire de calculer le diatre apparen’ vu de la fente d’enée etD” vu de
la fente de sortie, gicea l'aire projeée du eseau. On montre ainsi que#. et f/#, sont
donreés par :

fl#. = fH/D (2.7)
fl#s = fo/D" (2.8)

ou f; et f, representent respectivement la focale des miroirs collimateur et focaliseur. De plus
dans le cas d’'unéseau rectangulai®’ et D” sont don@s par :

D o— 9 | HL cosa (2.9)
T
HL

D" = 2,/—0085 (2.10)
T

avecH et L correspondant respectivemenia hauteur e la largeur du@seau.

De 200 et 80(hm, « varie entre -5 et +5 de@s et donaos a est compris entre 0.996 et 1.
De méme, varie entre 12 et 22.5 degg et doneos 3 est compris entre 0.924 et 0.978. Dans
notre cas, nous avons uti&isin Bseau de 68 m x 68 mm avec 600 tnhm. On obtient donc
repectivement pouf /#. et f /#s, 6.52+ 0.01 et 6.7+ 0.1.

Le couplage optique entre la sourdijcelle laser), le sysme optique d’enée et le spec-
trometre doit donc s’effectuer avec un nombfré# aussi proche que possible d¢6.5. Nous
disposons de lentilles dont le diaine efficace est de 5Qm. La distance focale de la lentille
utilisée ne peut donc pas éder 325nm. L'image de l&tincelle sur la fente d’eréée du spec-
trometre est obtenua 'aide du couplage de deux lentilles &plgues. La prengre lentille a
une distance focale de 150m et serta collimater la plus grande partie du rayonnemn@mnts
par I'eétincelle. La deuxime lentille a une distance focale de 36 et permet de focaliser le
faisceau collimat produisant ainsi I'image degtincelle grossie deux fois sur la fente d'&mr

2.2.6 Appareil de cktection

La détectiona la sortie du monochromateur s’effectue au moyen d’'uneecanntensige Pl-
MAX (Roper Scientific). Cette caéra est constitee d’'une matrice CCD et d’un intensificateur.
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Caractéristique de la matrice CCD

La matrice CCD est compée d’'un ensemble de 5%512 photodiodes de 24n x 24um cha-
cune. Lataille des pixels est choisie afin d’obtenir des cagmdié X 10° a 8x 10° électrons par
pixel, ce qui permet une plus grande dynamique et une baswution. Remarquons que la
résolution effective d’'une matrice CCD peut toujourséduire en sommant les pixels horizon-
talement ou verticalemenrtbifining). Cela permet d’augmenter la dynamique, toutéstuisant
le temps de lecture et le bruit.

La sensibilie du cetecteu une longueur d’onde doaa est s@cifiee par son rendement quan-
tique ou son efficad® quantique Quantum Efficiency QE Cette efficaci est @finie par le
rapport du nombre @lectrons contribuant au signal et du nombre de photons incidents et est
tres cependant de la longueur d’onde du rayonnement.

Laréponse spectrale de la matrice CCD est mide part et d'autre du spectre visible. Plusieurs
facteurs limitent cetteaponse. Dans le proche ultraviolet, la limitédhique de la@ponse de la
matrice CCD au silicium est igfieurea 190nm (limité par la couche de S Dans le proche
infrarouge, la éponse est roriquement limiéea 1080nm par la tension de gap du silicium.

Il existe plusieurs solutions pour &fiorer la €ponse de cesétecteurs dans le proche ultra-
violet (c’esta-dire entre 200 et 400m). Une solution consista recouvrir la surface de la
matrice CCD d’une #&s fine couche de n&iau organique qui absorbe les radiations ultraviolet

et qui les éémeta une longueur d’onde pludeee, dtectable par la matrice. Ces raaaux
présentent cependant un incé@ment majeur car, en raison de leur nature, tous leteaevents

UV se ceteriorent dans le temps en s’exposant au rayonnement UV. Leurs performances et leurs
durées de vie s’en trouvent donc liraés.

L'utilisation d’'une photocathode transformant les photons incidents en @lectoons puist
nouveau en photons visiblestravers un phosphore avant de venir frapper la matrice, constitue
une autre solution impimenée dans les caenas PI-MAX.

Lintensificateur

L'intensificateur (figure 2.7) est constéu’'une photocathode, d’'une galette de microcanaux et
d’un écran phosphorescent ptadevant le dtecteur. Il est coupla la matrice CCD par I'in-
termédiaire d’'un eseau de fibres optiques. La longueur d’onde de coupure basse détta fen
d’entrée se situe autour de 18&h. Cette fe@tre est @neralement en quartz pour une meilleure
réponse dans I'ultraviolet.

La photocathode semi-transpareréémet des photidectrons lorsqu’elle est frapp par des
photons. Elle dtermine la @ponse spectrale du sgste. Lelectronsmis sont acelerés par
le potentiel iegatif de la photocathode et traversent I'espace gpame cette derare de la
galette de microcanaux. Ce potentiel perégdlement d’utiliser I'intensificateur comme obtu-
rateurélectronique s rapide (quelques:).
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fenétre d'entrée SiO, et photocathode  écran de phosphore
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microcanaux £
MCP

-

refroidissement
<— ¢électrique a effet
Peltier

T

200V +1kV +5 kV T
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FIG. 2.7: Scléma de principe de l'intensificateur

La galette de microcanaux est congdigud’'un grand nombre de canaux (0° cm~2) de
diametre compris entre 8 et 30m. Les phot&lectrons sont aéerés dans les microcanaux
par une diference de potentiel maintenue entre les deux surfaces de la gélettaque col-
lision d’un électron avec les parois d’'un canal, de nombreélectrons supgimentaires sont
libérés. Le gaima la sortie de la galette est d’enviraf? a 10* lorsqu’une tension inverse de
500a 1000V est appligée. Le gain de l'intensificateur seégle en jouant sur la valeur de cette
tension.

Le paquet celectrons sortant de la galette de microcanaux est ensuék@gcpar une diférence

de potentiel de & 6kV vers unécran phosphorescent g@&emet de nombreux photons pour
chaquetlectron incident. Ces photons viennent enfin frapper la surface de la matrice @&D gr
au couplage optique.

Remarquons gétant dongé que la matrice CCD et I'intensificateur sont en contact thermique,
par l'intermédiaire du faisceau de fibres, il est indispensable de purgétéetdura I'air sec

ou a l'azote pendant son utilisation afinéditer la condensation dans le casl@nsemble du
déetecteur est refroidi.

Intensité en fonction du gain et du temps d’exposition

Pour pouvoir éterminer I'influence du gain et du temps d’exposition sur l'inténeillecée
par le cetecteur, nous avons utiisine source &nergie lumineuse constandesavoir une lampe

a deuérium dans l'ultraviolet et une lamperuban de tungéhe dans le visible. Ces sources
lumineuses sont plées devant le sysine optique d’enée du spectrogtre. La quanté de
flux qui atteint le @tecteur peuétre modifee de plusieurs facons. On peut utiliser un jeu de
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filtres de dens@ neutre plags entre la source et l@tkcteur. On pel#galement avoir recours
a un diaphragme de diatre variable. Et enfin, on peut modifier I'interésén faisant varier le
gain de l'intensificateur de la matrice CCD ou le temps @&gnaition de la cagra. Ces deux
dernkires solutions ondte retenues. L'intengten fonction du gain et du temps dé&gfration
est pesenge aux figures 2.8 et 2.9.

Temps (s) At (ns) Temps d’inégration {is)

0-32 2 2
37-77 10 10
87-787 102 102
103-9x 103 103 103
10°-9x10*  10* 104
10°-9% 10° 10° 10°
10-9x 10° 10° 10°
107-9%x 107 107 107

TAB. 2.2: Differents egimesetudies

Remarquons que des spectres enrgggsaivec des temps d’exposition difénts ne sont pas
comparables vu l'instationnagitdu ptenoneneétudi. Les diferents temps d'igration uti-
lises cependent du momertudie apes la céation du plasma. Ces temps sossungés dans

le tableau 2.2. En revanche, des spectres enregiatrec des gains diffents sont comparables
pour autant qu’ils soient ramésa un gain commun en utilisant la courbe de variation de I'in-
tensié en fonction du gain (figure 2.8).

100 SRR [T SRR [T
{0 Mesures I
1 — Courbe d'gjustement (I = 1.004* exp(0.016 Gain)) }
D
N
2
\Q [o
b= 10 7
g s
= b
P4
e
l \\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\
0 50 100 150 200 250 300

FIG. 2.8: Intensié en fonction du gain de l'intensificateur de la CDD
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FiG. 2.9: Intensié en fonction du temps d’iagration

2.3 Etalonnage en intensié relative

Lorsqu’une onde monochromatique tombe suréseru, une fraction de celle-ci est diffieet
dans chaque ordre. Legseaux ne sont pas efficaces de Enm margre sur tout le domaine
spectral. La longueur d’onde pour laquelle éseau est le plus efficace s’appelle longueur de
blaze. Lefficacié des eseaux est assez faible en dehors d’'un domaineglietiplus ou moins
centé autour de la longueur de blaze. De plus, comme le montre la courbe de séndélt
cathode fournie par le constructeur (figure 2.10), la cathodéagitrpas de la Bme margére
aux differentes longueurs d’onde.

60E

¢ ;
20 ;

Sensibilité (MA/W)

B, Lo Lo Lo Lo Lo Lo D
%OO 300 400 500 600 700 800 900
A (nm)

FiGc. 2.10: Sensibilié de la cathode constituant la matrice CCD (sn 9816038) de l&ream
PI-MAX (sn 5099802)

Des sources radiogtriques tés stables servant@talon sont disponibles. Afin d’obtenir des
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puissances convenables dans I'ultraviolet, on utilse&galemment des sources de types "car-
bonn arc” ou "high power xenon arc”. Bien que les sources de ceéypttent un continuum
equivalent respectivemeatceux de corps noiil 3800K et 4000K, leurs spectres émission
présentent des raies pouvant compliquer la @doce de calibration. La lampedeuériumémet

un continuum dans l'ultraviolet produit par la transition entre le pregtigi€lectronique stable
excite, >y, et I'etat epulsif®s; (Samson, 1967).

F o Mesures ORIEL ]

F o __ Coubre d'gjustement ) 5 ]

F (y=0.986 exp[-2(A\-171.21)"/134.77°]+0.0996) |

08F =
.E E
N= £

‘06 =
=
£ F
g

%0.4j —
g |

02F o ]

;

oY) I A I I I

%OO 250 300 350 400

A (nm)

FIG. 2.11: Irradiance spectrale de la lanmgpdeuérium

La lampea deuérium utilisee dans notrétude est une lampe ORIEL. Lirradiance specteale
une distance de 0:p, lorsqu’elle est alimeie par un courant de 3Q0A, est fournie dans le
rapport de calibration et estggenkea la figure 2.11.

Le spectre de la lamp& deuérium et de la lampa ruban de tungshe est meserdans les
mémes conditions optiques eé@rétriques que celui dedtincelle laser; seules les @as
d’acquisition diferent. La fonction dtalonnage du sy&sine, pour le pixel, est alors donee
par :

L(AN) A7)
I7(A)
ou A\(7) est l'intervalle spectral couvert par 1&* pixel (24 um que multiplie la dispersion

linérairea la longueur d’onde\(:)); I"(\) est l'irradiance &elle de la source €t'()\) est le
signal mesur a partir de la sourcétalon.

Fi(\) = (2.11)

Dans le cas de la lampe ruban de tungséhe, nous ne disposons pas de la courbe de cali-
bration correspondante.@dnmoins, la mesure de la teénpture du ruban de tungste, dans

les conditions de fonctionnement au cours de la@doce de calibration nous permet, connais-
sant I'émissivie du tungstnea differentes temratures (figure 2.13), d’obtenir I'irradiance
émise. Cette ten@gature est meséea l'aide d’'un pyronétre optique. Il s’agit d’'un sysme
permettant la mesure de teérpture d’'un corps incandescent en comparant l'irradiéntise

par ce corpsa celle d’'un filament chaudf lorsqu’il est travers par un couranglectrique. La
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temperature du filament est une fonction connue du courant qui la traverse. Le courant varie
jusqu’a obtenir un rdme niveau de couleur ; les deux corps sont addesnéme temprature.

Les mesures de terapature en fonction du courant alimentant la larapeiban de tungshe
sont pésengesa la figure 2.12.

DAY e
2200 f
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5 & &
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FIG. 2.12: Temprature du ruban de tungste en fonction du courant d’alimentation

Lirradiance de la lampa tungséne est alors do@e par :

21c?h )N\
2.12
exp(hc/AKT) — 1 ( )

I(T,\) =¢e(T, \)

ou ¢(T, \) repesente missivie du tungstne (figure 2.13); la vitesse de la lungére dans le
vide, h la constante de Planck,la constante de Boltzmanf, la temgerature du ruban et la
longueur d’onde. Dans notre cas, le courant de I'alimentation esafbd A, pour une tension

de 6V, ce qui donne une terépature de 220K (figure 2.12). L'irradiance de la lamgeruban
de tungstne est prsenéea la figure 2.14.
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FIG. 2.13:Emissivi€ en fonction de la longueur d’onde pour diéntes temiratures (Larra-
bee, 1959).
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FIG. 2.14: Irradiance spectrale de la lanipauban de tungshe

2.4 Synchronisation

La realisation de la spectroscopiediission d’'un plasma e par laser acessite la synchroni-
sation du laser et du syshe de étection. En effet, nous devons :

— déclencher les lampes flash de fagoactiver le barreau ;

— activer la photocathode de l'intensificateur avant le tir laser, ce qui rexieavrir I'obtura-
teur de la carara;

— quelques 18@ss apres le @clenchement des lampes flashQleswitchest declenclg ;
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— pendant ou aps le passage de I'impulsion au point focal de la lentille, la photocathode de
I'intensificateur est @sactiee.

Etant don@ que I'on veuttudier 'évolution du plasma, on doit pouvoir modifier le moment
ou le detecteur acquiert le spectre. Cela se fait en modifiantliai éntre le éclenchement des
lampes flash et I'activation de la photocathode. Les connections dégedif§ appareils ainsi
gu’un chronographe des diifents signaux sont @sengs respectivement aux figures 2.15 et
2.16.

GPIB +
Trig In :] Inhibit Not Scan
Sortie f 4 ‘
v —1 . ST-133
Dm:», DG 535 Controlleur ST-133
T A B c D c[p Ext. Syne
O OO OO Q Detect Serial c
] f ——1 —
[ ] High speed
serial link
——
. -+
Ordinateur o
[
Caméra PI-MAX
Power/Signal Monochromateur <
1
Timing Gen.
—> ]

=

FIG. 2.15: Synchronisation du laser et du spectroscope

Les lasers Nd :YAG sont congus pouraspra une féquence de tirs de 1z. L'ensembile, la-
ser et caréra doit don@&tre synchronisa une horloge nitresse cade@ea 10Hz. Nous avons
utilisé, comme horloge niiesse, I'horloge interne du laser Nd :YAG. Ce dernier fournit un
signal de sortie synchror@gar rapport son horloge interne. Ce signal, quépente un élai

par rapport au signal d@-switchréglable ¢ 100ns), est envoga une uni¢é de synchronisation
(Stanford Research DG 535) via son éeffrig in. Ce ¢gerérateur de fonctioné&lai est com-
manck par ordinateur par I'interagdiaire de son poGPIB. Les sortie\ et B du gerérateur sont
conneckesa I'entree Timing Gende la cangra. Ces signaux ont respectivement pour fonction
d’activer et de ésactiver la tensioa la photocathode (obturareur). La soffi@lu DG 535 est
conneckea I'entreeExt. Syncdu contbleur. Ce signal donne 'ordre au cobiteur de @marrer

un cycle de lecture de I'information stoe& sur la matrice CCD, suivi de la conversion ana-
logiques/nurgriques des doraes et enfin de trargsfer le esultata I'ordinateura travers une
connection 8rie haut-ébit. Le contbleur envoie un signal (sortie &¢OT SCANau DG 535
(INHIBIT) pouréviter toute opration durant cette prédure.
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FiG. 2.16: Chronographe

2.5 Protocole exgrimental

Le spectre du plasma est obtenu entre 200 etn78@ar juxtaposition des diéirentes portions

de spectres correspondant chacanme egion spectrale@ermiree. L'acquisition commence

a une longueur d’'onde centrale de 220 et s’opere par pas de 20m. Pour chaque position

du réseau, on couvre unégion spectrale de 40m (3.3x107% nm/um - 512 pixels 24 um).

Le recouvrement des défentes &gions spectrales permet de ne faire usage que de la partie
efficace de la matrice CCD, c’eatdire det-15nm autour de la longueur d’'onde centrale. Pour
une position duéseau fike, nous avons enregisies spectres pour difents instants wtieurs

a la ceéation du plasma (8s — 90 ms, voir tableau 2.2). Une fois I'acquisition faite pour les
diff érents temps, la position dageau est modéde de margrea inciémenter la longueur d’onde
centrale de +2@m.

L'ensemble des spectres eéali€ dans les i@mes conditions optiques (optique d'émr lar-
geur des fentes d’erte). Pour un instant doénle temps d’exposition est mainteala néme
valeur pour toutes les positions deseau, seul le gain est moéifi’'une plage spectrakeune
autre, en fonction de I'intengtcollecée. Une fois les spectres enredstron effectue la éme
procedure en placarit I'endroit de Ietincelle laser, la source de calibration, de reesw obte-
nir pour chaque position déseau la courbe de correction correpsondante.

Une rie de mesures du bruit de fond esdliea 500nm, avec la fente d’enée fernée, pour

les differents temps d’exposition, gain et nombres d’accumulation de chégeels mesures.

Ce bruit de fond @ a la cangra ICCD, in@pendant du domaine spectral, est ensuite soustrait
des spectregali€s. Finalement, chaque morceau de spectre est e@mide multipliant par la
fonction d'etalonnage du sy&sine correspondante.
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2.6 Spectres

Lesfigures 2.17(a) et 2.17(b) montrent les spectresidgsion de Etincelle laser, pour diffrents
délais par rappora I'arrivee de I'impulsion au point focal.

157”\”””
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(a) Spectres dans le visible pour 10, 12, 14, 16 ehd &pres
I'arrivée de I'impulsion au point focal\(;se; = 355nm).
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(b) Spectres dans le visible pour 20, 30, 67 et 887apres
I'arrivée de I'impulsion au point focal(se, = 355nm).

FIG. 2.17: Spectres de |l&gion du visible pour diffrents instants

Aux premiers instants, c’est-dire 2a 10ns apres I'arrivee de I'impulsion, on observe essentiel-
lement un continuum @&mission @ aux recombinaisonslectrons-ions et au bremsstrahlung.
A ce stade, aucun pic correspondartes raies atomiques n’est observ

C’est seulemena partir de 12ns que I'on voit appardre les premiers raies atomiques. L'in-
tensié du spectre @mission @crdt progressivement. Le maximum d'interésise situe aux
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environs de 46@m, longueur d’onde qui correspord’eémission de la raie de I'atome d’azote
une fois ioni¢ (460.1478 et 460.7153m — NIST (1999)). Ce maximum garde un niveau
appeciable, c’esta-dire compris entre 10 et 15 (en undrbitraire), jusqu environ 30ns de
délai. Cette écroissance correspond, jusgltet instant (3Gs), a la partie de I'impulsion
décroissante. Le plasma est toujours entretenu par I'impulsionari@igle d’un flux de moins
en moins intense.

Pour des temps de 67 et 89, on voita la figure 2.17(b) et 2.18 un ensemble de raies atomiques
qui correspondent principalemeatdifferents niveaux d’ionisation des atomes d’'o&yg et
d’azote. La figure 2.18@&taille 'ensemble des transitions iderééisa I'aide d’un spectre syn-
thétique de l'aira 25000K construita partir des donees du NIST (1999).
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FIG. 2.18: Spectre @mission exprimental correspondaatla gion spectrale comprise entre
400 et 80hm, 87 ns aptes I'arrivee de I'impulsion au point focal(,,, = 355nm).

Les espceseélectroniquement ex@es identiges sur les spectres messirsont N, O*. On
trouve également de I'azote N(premier systme positif : BIT,—A*%" ; second sysime po-
sitif : C°I1,—BPII} ; figures 2.19 et 2.21), du N(premier systme regatif : B*X-X*¥7;
second sysime regatif : CXf-X*X; figure 2.21), de I'oxygne Q (Schumann-Runge :
B*:,—X*%,, figure 2.20), du NOA : A*’S*-XI1,.; 3 : B*IL—X?I1,; ¢ : C°IL—X°II, ; ¢ :
D2y X211, ; v : E2X+=X1I1,.; 3 : B'?2S+=X211, ; figure 2.20).
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FIG. 2.19: Region du spectre comprise entre 400 et 48020 us apres le claquageN.... =
355nm).

2.0“‘\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\7

NOB,vY,d,¢ B, Y
O, Schumann-Runge

15

Intensité (u.a.)
H
o
\\\\\\\\‘\\\\\\\\\‘\\\\\\\\\‘\\\\\\\\\

FIG. 2.20: Region du spectre comprise entre 180 et 22010 us apres le claquageN.... =
355nm).
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Fic. 2.21: Differentsétats obse®s des mdcules pesentes dans le plasma lasgg{ =
355nm). Les protions de spectres &reures et irérieures onét enregistees respectivement
20 us et 10ms apres I'arrivee de I'impulsion au point focal.

2.7 Mesures de temprature a partir des intensites de raies

A coté de la @étermination qualitative de la composition chimiquésente au cours de la der
de vie du plasma laser, la mesure de la concentration et de |&@tatapelectronique constitue
un probEme important.

Lorsqu’un atome exdit se @€xcite, il peutémettre un photohr dont la fiequence épend
de la difference denergie entre Etat denergieéleee () et celui denergie basse)( Suppo-
sons que l'on ait,, atomes par uni de volume. La puissance totdlg émise par ce paquet
d’atomes esultant de la transition de I'atome du niveauers le niveau est donge par :

Iul = nuAuthul (213)

ou A,; désigne le coefficient d’Einstein @fmission spontae etv,; la frequence de la transi-
tion. Toutes les quences de transition ainsi que les coefficients d’Einsteinagitians notre
etude sont ties du NIST (1999).

Postulons uneépartition des populations dégats selon la loi de Boltzmann :

n )
v = e Guexp — 2.14
"z eXp( k:T> (2.14)
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ou n est la population totale de I'e8pe considrée, g, est le poids statistique asse@u niveau
u d’énergieF, et Z,, est la fonction de partition interne.
On peut don@&crire, pour la puissance tota@enise par uné de volume :

n E
l 1y lZintg €xp ( kT) ( )

Consicerons maintenant deux transitions éifintesa savoir les transitions— k etj — i et
effectuons le rapport des interéstdes deux raies. Nous obtenons :

Lue = 2Alk%ex (—El _Ej> (2.16)
On en eduit la temgrature :
E - E; 1
T = ] 2.17
oo [M_A_V_] (@40
Lii g1 Ay vige

L'incertitude relative sur la ten@rature est refiea I'argument du logarithmeéaperien X par :

AT kT AX

= 2.18
5o | x| (2.18)

Pour obtenir une bonnegxision, il faut quer; — E; soit aussi grand que possible, c’@stlire

gu’il faut consicerer pour les transitions des niveaux stgurs tes differents. De plus, notons
gue pour pouvoir éterminer des ten@atures, les raies doiveatre isokes du continuum. La
contribution des ailes de raiasl'intégrale de I'intensé sur la fequence pelgtre tes impor-

tante (Griem, 1997). Il est ausstcessaire de congter la contribution du continuum ainsi que

le recouvrement de la raie conéiéle avec d’autres raies voisines. Toutes ces sources d’erreurs,
ajoukesa celle duex la calibration en intengtrelative, ne permettent pas d’obtenir une mesure
de X avec une incertitude de moins de 10% (Griem, 1997)

L'incertitude relative sutX est dongée par :
AX  AL; A AA;  AA
_ J + lk + J + lk
X L Iy, Aji Al
Pour les transitions utilees dans notrétude, le NIST (1999) estime respectivemarg% et

10% les incertitudes relatives sur les coefficients d’Einstein pour les raiéesita15 et 777
nm, de 'atome d’oxy@ne. Lincertitude relative totale s¥ est donc de 23%.

(2.19)

D’une certaine magire, la pecision sur la mesure de la tearpture peuttre anéliorée si
I'on consickre les intensits d’un plus grand nombre de raies (par exemple suré&tesssspec-
trales). Dans ce cas, en portant le logarithme du rapport de I'inkeths# raies consiEes sur
le produitA,;hv, g, €n fonction de Energie des niveaux sapeurs respectifs, on obtient une
droite dont l'inverse de la pente nous dorkie:

]ul Eu
In|——|=4— — 2.20
N |:Aulhyulgu:| ET ( )
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2.7.1 Intensig de raie integrée

Comme nous l'avonséja signaé, la cetermination de la ten@paturea partir du rapport d’inten-

site de raies exige que chaque raie ugisoit isade du continuum ainsi que du recouvrement
par des raies voisines. Pour extraire l'intedgifune raie suffisammenésolue par le spec-
trometre, on effectue un ajustement par lathode des moindres cas sur la combinaison de
plusieurs fonctions de Voigt (une pour chaque raie) et d’'une droite. é&thode de minimisa-

tion utilisee pour I'ajustement est celle de Levenberg-Marquardt (Press et al., 1986). Le signal
mesue est suppdasde la forme suivante :

5
I(A) = AX+ B+ Lifi(Ae; Adg, ANL) (2.21)
=1

ici \. désigne la longueur d’'onde du centre de la rAigg; la largeur de la gaussienne qui prend
en compte Elargissement Doppler et celuii@ la fonction d’appareil du sysine, etA)\; la
largeur de la lorentzienne asseen |'élargissement Stark. Notons que les fonctions de Voigt
sont normaliées et que &k lors]; désigne directement I'intensitde la raie irégée.

6 T T T T T T T T T ‘ T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T ]
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o - iE
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g .l 3 {E
= 3F r1
@ c EEE e
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5 : 389 F
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r a ’1 1 %
r S H
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- ~ .
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700 720 740 760 780
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FIG. 2.22: Exemple de courbe d’'ajustement pourdgéedmination de la ten@pature. Le coeffi-
cient de corelation vaut 0.965X,.., = 355nm).

Un exemple d’ajustement par cettethode est @seng a la figure 2.22. Cette figure corres-
ponda une egion du spectre comprise entre 700 et ®¥80 On y voit cing raies. La prerare
correspond la raie sité a 715.7nm de I'oxygene, les trois suivantes correspondent au triplet
de l'azote (742.4.6, 744.2 et 74G18)), et la dernére correspond au triplet de I'oxgge (777.2,
777.4, 777.]m). Le spectre est enregigtd60ns apres la céation du plasma, avec un temps
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d’intégration de 10@s et correspon@ une moyenne sur 100 tirs laser. Les pointsasenés

par des croix correspondent au spectreéexpental. La courbe en traits interrompus rouges
est la courbe d’ajustement obtenaigoartir des contributions individuelles des cing fonctions
de Voigt et d’'une droite repsenges par des courbes en traits interrompus verts. L'ajustement
est Bali® avec un jeu de 22 paratnes. L'ensemble des paratres retenu correspond au si-
gnal assod@ selon lequation (4.28) qui se rapproche au mieux (au sens des moindressarr
du spectre mesar c’esta-dire la courbe d’ajustementgsentant un coefficient de célation
aussi proche que possible de 1.

2.8 Maesures de la concentratiorelectronique

Contrairementa certaines m@thodes spectroscopiques, latemination de la concentration
électroniquen partir de IElargissemet du profil de raie n’exige pas une connaissaBcesprde
la composition du plasma (Griem, 1997). La mesure des profils de raies éeahine tleorie
de I'élargissement des raies constitue un moyenéterchiner la concentratiagglectronique du
plasma.

Parmi les divers facteurs responsables élafgissement du profil de raie, on peut citétdrgis-
sement naturel & a la duée de vie finie des niveaux exes, I'€élargissement Doppleridau
décalage fequentiel le au &placement de&metteur ou dudcepteur, ainsi quedlargissement
dG a la pression.

Typiquement, dans un plasma thermiquelO00K et a pression atmosghique, Ielargis-
sement naturel est de I'ordre de quelques* A, ce qui est @réralement agligeable.

En régligeant les effetsics aux collisions et en supposant une fonction de distribution max-
wellienne pour les vitesses des particules rayonnantes, on montre que le profil de ragaassoci
une transition est un profil gaussien (Townes et Schawlow, 1975) :

d(v) = ai\/ ln?Qexp [— In 2@;%)2] (2.22)

ou la demi-largeur Dopplety, est finie par :

vy [2In2RT
= /== 2.23
ap c M ( )

R, M correspondent respectivemenla constante des gaz parfaitsada masse molaire de la
particule rayonnante.

Les necanismes responsables dddrgissementitla la pression sont divers @dnmoins, I'effet
Stark caue par le chamglectrique produit par leslectrons et les ions environnants est une des
causes majeures de ce typéldrgissement dans les plasmas. Le profil de raie asséxipas,

dans le casé@reral, d’expression analytique simple. Dans le cadre de I'approximation d’'impact
et de raies is@es, on montre que le profil est de forme lorentzien (Townes et Schawlow, 1975) :

B(r) = 1oL (2.24)

T(v—1)?+a
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ou o, repesente la demi-large@ mi-hauteur du profil.

Si on peut consigrer que ces deux @sanismes sont statistiquementépendants, le profil
résultant est un profil dit de Voigt et correspaimth convolution des diffrents profils, c’esi-
dire (Amstrong, 1967) :

d() = -/ P2 K (2.4 (2.25)

ap s

ou K (z,y) est la fonction de Voigt :

—+00 2
Yy exp(t
K ==z ———  _di 2.26

() T /Oo Y2+ (z —t)? (2.26)

avecy = (ap/ap)vin2ets = (v — vy/ap)VIn 2.

Du point de vue ex@rimental, le choix d’'une raiegbend de son intenéitet de sa discrimi-
nation visa-vis des raies voisines les plus proches. |IEgstlement @cessaire de travailler avec
une bande passantégligeable devant les largeurs de raies massir De plus, il est impor-
tant que des &canismes d€largissement autres que l'effet Stark puissene régliges. La
raie utilise doit don@tre sensiblé I'effet Stark etétre optiguement mince. Un bon exemple
est dong par la raie i pour laquelle la thorie aéte verifiee. Plus@cemment, des comparai-
sons onéte effectiees avec de€sultats inverss par Abel dans des expences pour lesquels
d’autres néthodes diagnostiqué&saient disponibles (Helbig, 1991; Thomsen et Helbig, 1991,
Kelleher et al., 1993). Cette @&hode se f@ate bien lorsque la tengpatureélectronique est de
I'ordre de 10000K et que les dendis electroniques sont comprises entfgt et 1017 cm=3.
Pour des temgratures plugle\ées, de I'ordre dé0° K, seules des concentrations étipures

a 10 cm~3 peuventétre mesuges de masire fiablea cause de I'effet Doppler. Au-celde
10'7 cm =3, il est péferable d'utiliser la raie H parce que H devient trop large pour pouvoir
la separer du continuum et de la raie Griem, 1997). Bddeker et al. (1993) ont mogtra
I'aide de diagnostics irgpbendants, que Hpouvaitétre utili, sans trop d’erreurs, jus@udes
concentrationglectroniques de I'ordre d)'® cm 3.

Afin de mesurer Bvolution de la denstélectronique du plasma au cours du temps, nous avons
utilisé deux raies de I'nydramne de la &rie de Balmer, | (656.3nm) et H; (486.1nm). Ce

sont des raies qui soneélargiesa hautes temgratures par effet Stark et négessitent pas une
grande esolution spectrale. De plusglargissement Stark des raies de I'hydrog aéte lar-
gementetude et valice (Vidal et al., 1973; Stefhet Hutcheon, 1999). Cela rend donc possible
I'utilisation des tabulations @largissement #oriques disponibles des fins de diagnostics.

Deron (2003) a monér que les bases de Vidal et al. (1973) et de $tethHutcheon (1999)
prédisent des profils de raies pour lesquedsdlution de la dengitélectronique en fonction de
la largeura mi-hauteur estquivalente pour bl Deron souligne que les défences dans le cas
de H, peuventetre congquentes et atteindre un facteur 2. De plus, éssiltats exprimentaux
préesenés montrent que l'utilisation de la base de Ske#ft Hutcheon (1999), pour Het Hg,
donne desésultats coérents entre eux. Dans noteéude, nous avons donc utéides tables
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Longueur d'ondexfm) A (10%s7!) Ej(cm™') E,(cm™') g,

715.6701 5.0510"! 102662.026 116631.026 5
777.1944 3.6910°! 73768.200 86631.454 7
777.4166 3.6910°! 73768.200 86627.778 5
777.5388 3.6910°! 73768.200 86625.757 3

TAB. 2.3: Caradtristiques des raies d’oxgge utiliges pour la @dtermination de la tengpature
électronique

de Stelle et Hutcheon (1999), disponiblesl’adressetlectronique cdsweb.u-strasbg.fr. Cette
base de dor&es fournit les largeurs de Stark pour lésiss de Lyman, Balmer et Paschen de
'atome d’hydrogne. La modlisation est base sur I'approch&MM (Model Microfield Me-

thod) pour lestlectrons et les ions (Frisch et Brissaud, 1971; Brissaud et Frisch, 1971). Les
profils sont calcués pour des plasmas d’hydeste pure. Les ten@patures consifees vont

de 2500a 125900 (10 temg@ratures) pour des concentrati@isctroniques allant d&0'? a
3.162<10" ecm~? (20 densigésélectroniques).

2.9 Caracterisation du plasma

2.9.1 Temperatures de Boltzmann

Pour identifier les raies potentiellement exploitables, nous avons eu récaessimulation des
intensiés de raies des atomes et ions N, NI"*, O, Ot et Ot a partir des donees du NIST
(1999). Le choix a&te motive par diferents facteurs. Les raies utdiss doivenétre bien isates
des raies voisines ou n’avoir pour voisines, que des raies de faibles iatedsimarirea ne
pas avoir de prokeimes de recouvrement des éiftntes raies. De plus, leurs inteasitioivent
étre suffisamment importantes, de n&@ria pouvoir extraire facilement le fond continu et le
bruit.

La carackrisation de la temgrature du plasma laser egétatisea partir des mesures relatives
des intensis de raies i@g®es de I'oxygne sit@éesa 715,7nm et celles sitéesa 777.4nm qui
correspondent au triplet d'oxgge. Lesetats, les poids statistiques, ainsi que les coefficients
d’Einstein des transitions correpondantes séatingés au tableau 2.3.

Dans notre analyse, nous faisons I'hypth que le plasma est optiquement minces. Toutes
les mesures gisenges correspondeatdesttincelles ceées dans de 'aig une temprature de
25°C eta une pression dedltbm. Chaque spectre est moy&nsur 100 spectres pris sur 100 tirs
lasers individuels.

Comme nous l'avons&a indiqle, dans la relation (2.18) I'incertitude relative skirest, au
mieux, de 23%. De plus, dans notre cas (voir tableau 23), = E; — E; est de l'ordre
de 30000cm ! c’esta-dire 5.96<107 1Y J. Lincertitude relative sur la teng@gature vaut donc
5.3x107°T. Pour des temgratures de 30000 on a donc une incertitude de 16%. On voit
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eégalement que plus la tea@ture diminue plus son incertitude relative diminue.
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FIG. 2.23: Temgrature en fonction du temps.(.. = 355nm).

La figure 2.23 montre &volution de la temgratureélectronige en fonction du temps. Aux
premiers instants~ 80 ns), la temperatureélectronique est d’environ 26600, puis cecrdt
exponentiellement jusgaa peu pés 1200 a 2.7us. Ces valeurs s’accordent fort bien avec
celles publées par Yalcin et al. (1999) dans le cas d'un plasma d’a& par un rayonnement la-

ser de 532um. Notons de plus que les te@@tures obtenues, en cor&idnt I'intensié integiee

le long du trajet optique sont sous-esties. En effet, ces mesures tiennent compte des contri-
butions provenant deggions plus froides que le centre du plasma. En inversant le signal par
une transforrae d’Abel, on montre que ces tearptures sont & peu pes 5% pluslewees que
celles repokes dans la figure 2.23. Bien que relativement faible, cette incertitude est de I'ordre
de grandeur de l'incertitude e&pmentale. Une mesureémise de la tenfrature gcessitera a
priori une inversion d’Abel du signal enregistr

2.9.2 Densié€lectronique

La figure 2.24(a) et 2.24(b) montrent des exemples de profils de la raidadrgis par effet
Stark, pour diférents instants wtieursa la ceation du plasma. On voit ga'300ns la raie

H, n’est pas bien isée de ses voisines. En effet, en plus d’un fond continu, on observe deux
raies appartenat 'atome d’azote une fois ioriissitlees respectivemeat648 et 66Inm qui
recouvrent partiellement H Pour les temps suivants, la contribution de ces deux raies devient
de moins en moins importante.
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FIG. 2.24: La raie H pour differents instants\(,.., = 355nm).

L'ajustement s’effectue en supposant un signal mederla forme suivante :

2
I(\) = AA+ B+ Lifi(he, Adg, ANL) + ILfL (AN, AL) + T fa(AXg, Aa)  (2.27)
i1

ou les trois premiers termes ont l@&me signification que dans I'expression (4.28) ; le gaate
terme correspond une fonction de lorentz avec une demi-largeeani-hauteur ref@senge par
AN, et centée en)\, ; le cinqueme terme correspond, quanlui, a une gaussienne de largeur
a mi-hauteur doree parA\[, et centee en)\s. Nous montronsa la figure 2.25 un exemple
d’ajustement. Il s’agit du specti@mis 300ns apres la ceation du plasma. La figure 2.25(a)
montre le spectre eximental () et une solution initiale, en traits continus rouges, ainsi que
la contribution initiale de chaque terme de I'expression (2.27).8seltat de I'ajustement est
préseng a la figure 2.25(b) ; le coefficient de cétation esgégala 0.99.
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FiG. 2.25: Exemple d’extraction de la raie,Hles raies voisines et du fond continy.{, =
355nm).

Griem (1997) estime que la g@xision sur la mesure de la concentrat@actroniquea partir

de I'eélargissement Stark, est de I'ordre de 20%. Une estimation qu’il rettotin@ un peu ex-
cessive. Il souligne que les erreurs sur les mesures dent essentiellement donées par la
théorie ayant sena calculer les profils de raies, et non pas par les erreuiriexgntales qui

sont de 'ordre de quelques pourcents. Dans notre cas, nous avons pris pour l'incertitude sur
n. une borne sugrieure de 20% ; valewgalement adope par Yalcin et al. (1999) pour des
conditions similaires.

L’ évolution de la largeua mi-hauteur en fonction du temps est deea la figure 2.26(a). La
largeura mi-hauteur dcrdt exponentiellement de 4X a 11A entre 30@s et 3us. Comme nous
I'avons ceja indiqle dans la section predente, les concentratioakctroniques sontatiuitesa
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partir de ces largeurs en utilisant les calculs de &tettHutcheon (1999). Ces calculs montrent
gu’entre 1000 et 15000K, la dependance en terapature est si faible qu’une erreur de 20%
surT ne modifie pas la dengielectronique éduite (Deron, 2003). Erreuégassant largement
celle estinge sur nos mesures (voir figure 2.23). C’est seulement vers led6608 la sensibi-
litéa latem@rature est un peu plus notable. Pour obtenir une dsiisittronique suffisamment
précise, il faut alors estimer la teragaturea moins de 10%.
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(b) Evolution au cours du temps de la concentration
électronique

FIG. 2.26:Evolution de la largeua mi-hauteur et de la concentratiétectronique en fonction
du temps e = 355nm).

L’ évolution de la dengitélectronique en fonction du temps eségenéea la figure 2.26(b) :
elle cecrdt exponentiellement en fonction du temps, en partant d’une valeur initiale ge 2
cm 2, a 300ns, pour finira 10" cm—2 a 3 us. De plus, la densitélectronique en fonction de



SPECTROSCOPIE DUN PLASMA LASER D’ AIR

la temperature est repagea la figure 2.27. On voit que la concentrati@lectronique suit une
loi qui semble exponentiellement croissante en fonction de laé&eayre. Cette courbe nous
fournit une indication sur la ma@ie dontévolue I'eécoulement pendant le&égode comprise
entre 0.3 et 3is apres le claquage. En effet, si 'expansion du plasmaésewea chimie figce
et de margre isentropique, on s’atterdtrouver une loi Bvolue den, en fonction del” de la

forme suivante :

ne o< TY0O= (2.28)
ou v repesente le rapport des chaleurgsifiques.

En portant le logarithme de la concentratiélectronique en fonction du logarithme de la
temperature, on dduita partir de la pente de la droite la valeurigé~y — 1). On obtient pour
cette pente une valeur de 4.14 avecgart-type de 0.3 (figure 2.27). Lincertitude relative sur
- estégalea celle del /(v — 1), c’esta-direa 7%, et doney = 1.2+ 0.1; valeur teés proche de
la valeur tleorique obtenue pour un plasma d'ai2000XK (v = 1.33).
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FIG. 2.27: Concentratioglectronique en fonction de la te@ature §.... = 355nm).

2.10 Conclusions

Nous avons utilis la spectroscopie @mission esolue en temps po@tudier Ievolution tem-
porelle de la dengit et la tempratureélectronique d’'un plasma d’air @& par la focalisation
d’un rayonnement lasér 355nm. Nous avons monérque pendant les preémesns qui suivent
la création de Iétincelle, le spectre consiste essentiellement en un contivemistion @ aux
recombinaisong&lectron-ion et au bremsstrahlung et que I'apparition des gresiraies ato-
miques se fait assez rapidement (k2



2.10 CONCLUSIONS 47

La déetermination de la tengpatureélectronique du plasmaéié réaliea partir des mesures
des intensiés de raies i@gres de I'oxygne (715.7 et 777.4m). Nous avons monér qu’aux
premiers instants, la terepatureglectronique avoisine les 300BDavant de écrdtre exponen-
tiellement vers les 1200K 2.5 us plus tard. L'ordre de grandeur des teenatures et Bvolution
temporelle sont en bon accord avec celles que I'on peut trouver danéiatlitte.

La carackrisation en dengtélectronique @&té realigea partir des raies d’hydr@éme. Nous
avons mong que la densiélectronique dcrdt également exponentiellemeatpartir d’'une
valeur de 1.210* cm~ pour finira 10" cm™ aps 3us.

De plus, nous avons moaetque la densitélectronique estdea la temg@ratureélectronique

par une loi du type:. oc 7Y/0~1_ Cette relation nous indique que I'expansion du plasma, suite
au claquage, seéedoule globalemera chimie figee et isentropiquement, avec un rapport des
chaleurs spcifiguesegalea 1.2+ 0.1.
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CHAPITRE 3

ENERGIE MINIMUM D’ ALLUMAGE D’ UN MELANGE
COMBUSTIBLE/COMBURANT

3.1 Introduction

L’ étude de I'allumage d’'un &dlange gazeux combustible/comburant est d’uar@tfondamen-

tal et d’'une importance pratique cruciale dans les motawrsmbustion interne, dans les tur-
binesa gaz, ainsi que dans les prebies les aux possibilés d’emballement thermique d'un
procece, ou encore aux conditions qui assurent la stétilit stockage de maties inflammables

ou explosives. Les allumages soaali€s dans ces sysnes avec unedguence importante et
pour des duges de fonctionnement qui peuvétte tes longues (moteurs piston — allumage
comman@ parétincelle ou auto-allumage des moteurs diesel). Dans d’autres situations, 'allu-
mage est&ali® en une sguence unique et la flamme est ensuite st&algans Bcoulement,

en ¢eréral par des dispositifs qui assurent la recirculation de gaz chauds produits par la com-
bustion. Ainsi par exemple, les foyergranautiques sont alluesa I'aide d’'une bougie, et la
flamme turbulente est maintenue par des recirculations en fond de cha@wbitamt de la rota-

tion donree aux gaz frais par les injecteurs, ainsi que par I'injection d’air par des tréuauat

Dans les chambres déahauffe aronautiques, cette recirculation de gaz chauds est obtenue
a l'aide d’obstacles@mousgés”, anneaux et bras radiaux, gaadans Ecoulement. Dans ces
foyers, on trouve donc dedements assurant I'allumage initial et des dispositifs qui assurent
la stabilisation de la flamme par allumage continu des gaz frais par des gaz chauds issus de la
combustion. Le bon fonctionnement de ces dispositfisethda la fois de la rethode utili€e

pour effectuer l'allumage initial et de I'arrangement qui permet d’assurer la stabilisation de la
flamme. Dans les moteurg@nautiques ou de fass, un retard I'inflammation peut conduire,
suitea 'accumulation deséactifs dans la chambra,une surpression importante lors de I'al-
lumage. Dans les cas les plus graves, cela pourrait conduire cesamorcage des pompes
entrdnant I'arét de la combustion.

Pendant des ages les travaux pionniers de Lewis et von Elbe (1987) ont fourni lesadsae
base sur Bnergie minimum requise pour produire I'allumage d’une flamme. Leursreqes
étaient meaes en utilisant unetincelleélectrique et avaient pour but détdrminer I'influence

de divers paragtres, tels que la composition duelange, la pression, la distance entre les
électrodes, sur leénergies minimum d’allumage. Cependant, le@suitats exprimentaux,
ainsi que ceux d’autres e&gences, @sentent desasaccords avec les valeurs obtenues par des
simulations nurariques. Par exemple dans le cas d’ulange stoechiogtrique de rethane/air

a pression atmosghique, ils trouvent unénergie de 0,4nJ, bien que les simulations entre-
prises par Sloane et Ronney (1992), utilisant une chirgiaillee, ainsi que des metks de
transport complets, pdisent une valeur de 0,10J]. Lewis et von Elbe (1987) trouvent pour 2

49



50

ENERGIE MINIMUM D’ ALLUMAGE

mm |le dianmetre du noyau d’allumage, sur la base du "spark gap” donnant la plus &iblgie
minimum d’allumage, tandis que Sloane et Ronney (1992)lisent un diamtre de 0,6nm.

De plus, bien que Lewis et von Elbe (1987) reconnaissent I'importance des pertes thermiques au
niveau deslectrodes, aucune indication sur les dimensionsetigrodes utiliées dans leurs
experiences n'est rapp@e. Les ésaccords entre les mesuresé@xpentales et le€sultats
obtenus par simulation sont probablemeid @ une caraérisation incompite du systme d’al-
lumage. Nbanmoins, les aspectédia la manére dont [energie est@poge dans le i@lange ne
sont pas pris en congdation dans les simulations, mageur Ble important sur I'efficacé

de l'allumage. Dans le cas d’'unétange H/air, Syage et al. (1988) trouvent, pouetiergie
minimum d’allumagea la stcechiometrie, une valeur six fois s@pieure a celle obtenuel’'aide
d’'une cechargetlectrique. Lorsque I'on gloigne de la richesse unitaire, vers leslamges plus
pauvres ou plus riches, leéshccords entre les deux ysies d’allumages s’amoindrissent sans
pour autant dispaftee compétement.

3.2 Theorie

Afin de reussir I'allumage d’un lange gazeux inflammable, une quansiuffisante dnergie

doit étre cepoge dans un volume minimum. La plus faible quantittnergie donnant liea

un allumage &ussi s’appelle €nergie minimum d’allumage. Lorsque I'ogglose une quanéit
d’énergie sous-critique dans urelange gazeux inflammable, sous la forme de chaleur ou de
radical, le noyau de flammeésultant steint rapidement du fait des pertes de chaleur et de la
diffusion des radicaux en dehors de la surface du noyau. Lésesjplissoées se recombinent
plus rapidement qu’elles ne sorgrgrees par lesgactions chimiques qui prennent place dans
le volume du noyau. Le noyau finit donc paétindre comgtement agrs avoir consomin

une tes petite quantit des eactifs. D’'un autre @té, si I'énergie @époge kpasse une certaine
valeur seuil, appetleénergie minimum d’allumage, I'instant ai le pic de temprature baisse
jusqua atteindre la temgrature adiabatique de flamnig,, le gradient de tengrature dans le
noyau devient suffisamment faible. La chalean@é dans le noyau se produit plus rapidement
gue les pertes duesla conduction des gaz frais. Cela conduit aualoppement d’'une flamme
stationnaire qui consume tout leelange. De maere formelle, [energie minimum d’allumage,
E,.in, peutétre obtenue de la fagon suivante. Le rayon minimum du noyau d’allumagétpeut
relieé a I'épaisseur de flamme par (Williams, 1985) :

k k (7))
0 = = —— 3.1
pOCpSL ko St 3.1)
ou
ko
oy = 3.2
o= (3.2)

Les symboles surmo@és$ par une barreéthotent une valeur moyeae sur la temgrature.

AT
Emin - ?53pCP(Tad - TO) (33)
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En utilisant la relation (3.1), on obtient finalement,

A (6 \° [ k\?
Emm—§<S—L) (k—0> oCo(Tor — ) (3.4)

Typiquement, le rayon du noyau d’'unéhlange combustible;, est tes proche de&. Donc,
comme le montre la relation (3.4)ehergie minimum varie selon la troésne puissance du
rayon du noyau d’allumage.

3.3 Etudes exerimentales

Tous les travaux exggimentaux effectess sont diférents, non seulement dans leursthodolo-
gies maigalement dans I'appareillage utdlisla difference la plus importanétant la source
d’allumage. Les toutes preeresétudes portant sur I'allumageé&tincellesélectriques onéte
effectiees par Lewis et von Elbe (1987) dans les@msoixante. |l s’agit probablement des
etudes les plus sy@matiques et les plus congpés effectéesa I'heure actuelle, servant tou-
jours de donaes de base. Leurs éxjences consistaient étudier I'effet de la composition

du nelange, de la distance entre kggctrodes et de la pression swrergie minimum d’al-
lumage. Leslectrodes sont moaés au centre d’une cellule. La distance entrelestrodes

est variable. Elles sont réesa un systme de condensateurs de capaftite et variable ; la
capacié pouvant varier de facon continue entre 206000pF. La haute-tension est anmm
progressivement aux bornes ddsctrodes par I'interédiaire d’'un systme de chargeur rotatif

et des condensateurs de capEitariables. Pour une pression et une distance @édctrodes,

la cellule est remplie du alange inflammablétudé. Lesélectrodes et les capaedt sont en-
suite progressivement ch&eps jusqua ce que le seuil de claguage soit atteint. Seuil pour lequel
la tension est enregigte. Si le nelange ne s’enflamme pas, la capa@st augmege jusqua
obtenir l'inflammation du ralange. Une fois I'allumage obtenue, les valeurs de la tension et
de la capacé au seuil d'allumage sont utiées afin de calculerdhergie minimum d’allumage
selon la relation suivante :

1
E = 5Cv2 (3.5)

Toutefois il esta noter que cette @thode fournit rigoureusemenéhergie emmagasée dans
le circuit avant la échargeelectrique et non celleaphofe dans le milieu compris entre les deux
électrodes.

Lewis et von Elbe (1987) ont momque Ienergie minimum d’allumage et le digtne de coin-
cement augmentent lorsque la pression diminuenéigie minimum est irgpendante de la
distance entre leslectrodes pour une large gamme de distances (auddetliangtre de coin-
cement) et de pressions. Toutefois, en dehors de cette plégerdie minimum d’allumage
augmente lorsque la distance entredésctrodes augmente. Ces éxpnces onéte effectiees
pour de nombreux gaz inertes, ainsi que pour &hane et I'oxygne.

Ce n’est que vers les ages soixante-dix que I'ek d’utiliser un laser comme source d’allu-
mage &t consi@ree. Unectude peliminaire sur [etude de I'allumage d’un alange CH/air
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a l'aide d’'un laser rubiea impulsions éclenclees aéte entreprise par Weinberg et Wilson
(1971). Lénergie époge par letincelle lase’tait mesuee a I'aide d’'un microcalorirgtre
splerique. Les auteurs ont troevesenergies minimums d’allumage arieuresa celles obte-
nues avec unétincelleélectrique traditionnelle pour lesalanges &s pauvres etés riches ou
pour des pressions @fieuresa 0,5atm. Ces diferences furent attrilaes aux pertes de chaleur
ayant lieu auxelectrodes, pertes absentes dans le castieselles laser. En revanche, pour
des nélanges proches de la stcechéirie eta pressiorelevee, I'energie minimum est plus im-
portante dans le cas détincelles laser que dans celui demcelles classiques. Ceci pouvant
s’expliquer par les pertes duad’onde de choc intensemise lors du claguage ou aux pertes
par rayonnement.

En 1976, Kingdon et Weinberg (1976) ont p@hlin article dans lequel ils tentent d’expliquer les
valeursélewees de l'intensé pour claguer. Comme dangtlide de Weinberg et Wilson (1971),
I’ énergie époge dans le milieu est me&@a I'aide d’un microcaloriretre splkrique. Les au-
teurs conclurent queéhergie minimum n’est pas affé@e par la composition du plasma. Des
valeurs dénergies minimums pour l'allumage d’'unélange stoechiogtrique de réthane/air
superieures aux mesures de Lewis et von Elbe (1987¢@miesentes dans leur papier.étude

de l'influence du diamtre du noyau d’allumage montre que pour dedamges rathane/air
(8,6% CH,) a pression atmosghique, I€énergie minimum dpend du diatre pour des valeurs
variant entre 0,1 et 1,0um, tandis que pour d’autresatanges (6,0% CIJ, cette grandeur est
indépendante du rayon du noyau. Il @shoter que les exgiences de Kingdon et Weinberg
(1976) pesentent certains prashes. La pecision de leurs mesures estamite par des er-
reurs importantes dues aux dimensiélesges de la@gion dans laquelle&nergie estépoge.

De plus la pesence de fils de fer de diffentes compositions, au point focal, facilite le claquage.

Des ex@riences effeces en micro-gravét ont permis de caraatiser l'influence de la gra-
vité sur I'energie minimum d’allumage d’'un &eange néthane/air (Ronney, 1985). Dans ses
experiences, Ronney a mesuesénergies minimums pour desehanges proches de la limite
inférieure d’inflammabiliée, et ce, aussi bien en apesenteuaqui g. Ronney a troug des
valeurs tes proches, sauf lorsque I'on s’approche de la limiteriefure d’inflammabiliée pour
laguelle il note une augmentation abrupte @mé&rgie minimum d’allumage en apesenteur.

La premere étude exhaustive suréhergie minimum d’allumage utilisant ugincelle laser
fut effectlee par Syage et al. en 1988. Elle consista@twdier I'allumage de &langes Hair
dans une enceinte feéms, en utilisant comme source d’allumage étiacelle laser ; ce dernier
pouvant fonctionner en modé&denci (12ns) ou en mode blogel (25a 50ps). L énergie de

I’ étincelle laser fut mesae en comparantédhergie en aval dedtincelle avec et sans claguage.
A cette fin, des joulemtres plaés avant et aps le volume de focalisation ogté utilisés.
Les resultats furent quantitativement difents pour les deux types d’'impulsions coasiés.
Les valeurs meseées diferent de celles de Lewis et von Elbe (1987) d’un facteur cing, pour
des nelanges proches de la stcechae. Comme dans lestudes pecedentes, I'accord est
meilleur lorsque I'on consigre des ralanges plus pauvres ou plus riches. ll@sioter qu’au-
cune indication sur les dimensions deégion de claquage n’est dams
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3.4 Depdt d’ energie dans l'air lors du processus de claquage

Comme nous allons le voir au chapitre 5, I'absorption éad'rgie du rayonnement laser de-
vient significative &s que le€lectrons primaires sonegerés. Suitea la croissance rapide de
la densié électronique, le plasma initial devient optiqueméptis et peut & lors absorber
pratiguement toute &nergie incidente postieure au claquage. La figure 3.1 montre deux im-
pulsions laser de type gaussiennegantant une largearmi-hauteur de 1s et des puissances
cretes d’'une fois (figure 3.1(a)) et de trois fois &tipures au seuil de claquage (figure 3.1(b)).
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(b) Pic dénergie trois fois sugrieur au seuil de claquage
FiG. 3.1: Structure temporelle du processus d’absorptiénetgie

Le seuil de claquage est indigpar une ligne en trait plein. Deux lignes en traits interrompus in-
diquent les limites irérieure et su@rieure de energie incidente en-deca et auaddesquelles

la probabilie de claquer est respectivement nulle et unitaire. Entre ces deux limites, le cla-
guage est un g@nonene akatoire. Le seuil de claguage optique &éidt comme la valeur de



ENERGIE MINIMUM D’ ALLUMAGE
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I'énergie pour laquelle cinquante pour cent des impulsions incidentes sontésdssettpro-
voquent le claquage du milieu. Selon nos observations la porteEmedjie incidente absdb

par impulsion peut varier de 2090% . Le processus d’absorption ne peut commencer qu’'une
fois cetteénergie seuil est atteinte. La portion dériergie pecedent le claquage traverse le
volume de focalisation sans absorption. Suite au claquage, 'augmentatiéled&ens libres
s’opere tes rapidement jusqga’atteindre une concentration suffisante pour absorber la plupart
de I'énergie lumineuse avant la fin de I'impulsion ; c’@stlire que le taux de croissance de la
densié électronique est beaucoup plus rapide que le tauxepestion de Energie laser. Les
portions des impulsions haclagsa la figure 3.1 correspondent approximativenmehénergie
totale cepoge dans le plasma. Pour des impulsions lasers incidentes avec une @régie

pic, la dispersion de I'absorption entre des impulsions laseé&pienidantesasulte de l'incer-
titude du moment d’initiation du claquage. En d’autres termes, I'absorption @eodmera
n'importe quel instant pour autant queéiiergie soit comprise dans lintervall€lonité par
l'intersection de I'impulsion avec les limites ifieure et sugrieure du seuil de claquage (fi-
gure 3.1). Cette incertitude eatpeu pes égalea 3 ns. Pour des impulsions beaucoup plus
energetiques, I'absorption commence plug et dure donc plus longtemps ; la dispersion sur
I'absorption est nettemenéduite.

3.4.1 Montage exgrimental

Le montage ex@rimental est gseng a la figure 3.2. Il est constitud’un laser d’allumage
(Nd :YAG), d’'une carnéra intensie, d’'unéchantillonneur optique, d’'une lentille de conver-
gence et de collectection, ainsi que de deux joéiees.

Echantillonneur

optique
l Brilleur Joulemetre 2
E, 1= (1- @)E,
Laser d'allumage IIIIIIIIIIIII&I::I:I:I(}II:::::::::: :::::::::::IZO::IIIIIIIIIII::::I
aE, Lentille . Lentille de
convergente Etincelle collection

L

Joulemetre 1 = Neutre
7/
e ? Caméra ICCD
|| I |
Q Ordinateur d'Acquisition

FIG. 3.2: Montage ex@rimental utili€ pourétudier le claquage de l'air

La canera intensife receuille le rayonnement sporé@mis par le plasma dans une direction
perpendiculaired la direction de propagation du faisceau laser. Le temps d’exposition de la
canera est de 2s. L' échelle de longueurs des images est caélan utilisant une mire plae
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dans la egion focale de la lentille. Laésolution spatiale dans les directions horizontale et
verticale est & peu pés 9um.

3.4.2 Processus deéaposition de I'energie laser dans l'air

Dans cette section nous examinons des imaganidsion spontae des premiers instants de la
naissance du plasma laser dans l'air. La structure spatialépbt d'énergie est @sengea la
figure 3.3. Le faisceau laser se propage de la gauche vers la droite. Loésgrgie incidente
est proche de la valeur seuil, le plasma reste logalans uneégion correspondant au volume
focal (figure 3.3(a)). En revanche shergie incidente est largement gtipurea la valeur seuil,

le plasma ftend dans unegion beaucoup plus grande que le volume focal (figure 3.3(b)).

Lentille

!

Point focal
(a) Energie proche du seuil
Lentille

!

Point focal

(b) Energie beaucoup plievee que le seuil

FiG. 3.3: Depot de I'eénergie laser

La figure 3.4 pesente uneésjuence d’images émission sponta@e du claguagelda une im-
pulsion laser d’'unénergie moyenne de 100J.

© ) S

(d) 1ns (b) 3ns (c) 6ns (d) 17ns
© S
(e) 44ns (f) 90 ns (9) 240ns (h) 400ns

FiG. 3.4: Depdt d’energie dans I'air d’'une impulsion de 160J
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Seulement 6QGnJ de cetteénergie est absogle lors de la @ation du plasma. Chaque image
enregistee correspond unévenement de claguage difent. Le faisceau laser se propage de
la gauche vers la droite. De plus, les images sont toutes nogeslEar rappo leur propre
maximum. L'analyse de I'ensemble des images obtenues pou@amenmstant montre que le
phénornene de claquage eséf reproductible et que l&guence @sengea la figure 6.10 cor-
respond donc biea I'évolution du plasma, des premiers instants juadien apes la fin de
limpulsion.

On voit qu’une fois que le claguage est produit et q@tincelle est forrae, le plasma@&met
instanta@ment un rayonnement dont la distribution spectréieethd de la tengrature et de la
densié du plasma. Aux premiers instants la forme du plasma esétispie et devient elliptique
au fur eta mesure de soevolution. Plus [energie incidente egfeee plus la forme du plasma
présente une asy&trie prononée. Ceci s’explique par le fait que la deigtectronique devient
eleee et que le plasma devient absorbant pour le faisceau.

On remarqueegalement que cette absorption s’accompagne d’une expansion dehlarge

dont le volume devient s@pieur au volume focal initial. Ladthe lumineuse prend la forme
d’une ellipsade allonge (figure 6.10(b)) et seeglace en sens inverse du flux lumineux, c’est-
a-dire dans la direction de la lentille de focalisation. La propagation du plasma dans la direction
de la lentille est beaucoup plus rapide que sa propagation dans la direction du faisceau laser.
Plus I'énergie incidente est importante plus I'expansion dethdrge dans la direction du fais-

ceau est faible. D'ailleurs, pour des valeuestlevees de Energie cette expansion est presque
inexistante.

Plasma Onde Gaz ambiant
‘ d'absorption

Rayonnement /Z N/ \/ N/ N\

du plasma W |
W Rayonnement
“ARANAY laser
Zone d'absorption Zone d'absorption du
du laser . \ - rayonnement plasma

Rayonnement laser

Rayonnement
plasma

/
7AN

Temperature

Pression

Distance —p»

FIG. 3.5: Onde radiative entretenue par laser
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Cette expansion du palsma dans la direction inverse au flux lumineux s’explique par le fait
gu'au droit de I'impact du faisceau lumineux, une couche chaude, fortemenééoatstes
dense a pris naissance. Cette coucheéang un chauffage intense dégions posrieures.

En revanche, l'intense rayonnemé&mhis par ce plasma chauffe uregion adjacente siée en
amont. Une fois que cette deéné couche atteint une tegmature critique, elle devierdt son

tour absorbante au rayonnement laser qui va fortement l'ioniser et ainsi de suite (voir la figure
3.5).

La décharge se propage dans le sens oppas flux lumineux sous la forme d’onde radia-
tive entretenue par I'impulsion laser. Le seul rateja notre connaissancegwklopg@ pour ce
type d’onde d’absorption at propog par Bergel'son et al. (1976). Une fois que I'impulsion
est termie, le plasma continues'etendre plus lentement pour finir par stagneeaguelques
dizaines de nanosecondes (figure 3.6&nkission de Btincelle cesse aps quelques dizaines
de microsecondes.
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FiG. 3.6: Dimensions de &tincelle en fonction du temps

3.4.3 Claguage de l'air

La probabilie de claquer dans l'air eséfinie dans notre travail comn@&ant le nombre de
tirs laser donnant effectivement lieu au claquage de l'air rappastnombre total de tirs. Les
experiences onéte merees dans I'air ambiant.

A la figure 3.7 nous fiisentons Energie transmise en fonction dérergie incidente pour des
experiences de claquage dans I'air ambiant. Le laser @fitisrnit un rayonnement de 3nm,
avec une fequence de tirs de 1. Le faisceau est focaks I'aide d’une lentille plano-convexe
de 50mm de focale Q1LQP015). On observe troisagions pesentant des cara&eistiques tes
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differentes. Pour des impulsions doi@riergie se situe en-died'a peu peés 25mJ (région 1),
aucun claquage ne se produit. Toutnkrgie incidente est transm&éravers la&gion focale,

et tous les points de mesures se situent sur la droite en poitiftespondarit E, = E,,. (au-

cune absorption). Pour désergies sugrieuresa 34mJ (région 3), toutes les impulsions laser
subissent uneds forte absorption et donnent lieu au claquage de I'air. Pour les impulsions dont
les énergies se situent entre 25 eti84 (région 2), seules certaines d’entre elles induisent le
claquage de l'air, le reste &ant pas absoéb L'énergie incidente moyenne correspondant
cette zone de transition est de 2&,3+ 15%.
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L'absorption se éfinit commeétant I'eénergie incidente moinséhergie transmise, rappee

a I'énergie incidente. L'absorption en fonction derérgie incidente est @sengea la figure

6.7. Cette figure montre qu’environ 2015% de Ienergie incidente est aboélorsque cette
énergie est au-delde la zone de transition, ce qui veut dire que sauitmitiation du claguage,

la croissance @&léctrons libres ne se produit pagdrrapidement (voir chapitre 5). Le taux de
croissance deslectrons libres, qui@&bend de I'irradiance du laser, est d’autant plus rapide, par
rapporta I'inverse de la duwre de I'impulsion, que le rayonnement incident est plusrgtique.

FrrrrrrorrrT TT T TrTrTT \\‘\ \)\ L TT T T TTTrTT TT T I oTTIT \‘\ TTTTTT \\A\ TTT \A\\ T3]

r K ]

40 0 A A 7

L - A ]

N R4 A 20 A A7

L 7 A A AA i

C A A ﬁ A A h

—~ - g
] - AAA R N
e 35 ’%
~— - A A4
8 L A N ]
N A i

E C A A A 2 A A
7 i A At
S 30f ]
= A 4 A AA N ]
9 A A A ]
o & A ]
8 C N ]
— A A —

20 |- .

:\ ) ‘ ) I ‘ ) ‘ N ‘ N I ‘ ) ‘ ) \:

30 35 40 45 50 55 60 65
Energie incidente (mJ)

FiG. 3.9:Energie transmise en fonction détiergie incidenteX = 355nm, f = 150mm)

La figure 3.9 correspond un agrandissement de la zone de transiti@sgmée a la figure

3.7. Les triangles qui se situent sur la droite en trait interrompu correspondent aux tirs qui ne
produisent pas d’absorptionétiergie observable dans lagion focale. Pour les impulsions
donnant lieua une absorption notable, on remarque d’'importantes fluctuation€derdjie
transmise par rappo# I'énergie transmise moyenne. Si Esctrons primaires, appasaant

dans le processus de claguage, sont produits lorsqu’une certaine irradiance seuil est atteinte,
les faibles variations deéhergie incidente ne permettent pas d’expliquer les fluctuations de

I’ énergie transmise. De plus, nous montrerons au chapitre 5 que pour des longueurs d’onde
situées dans l'ultra-violet, le seuil de claguage n’est pas inflegrar la pesencea priori
d’électrons initiaux dans le volume focal. Dans le cadepseuil de claquage est doraipar
I'apparition du premieglectron libre, ces variations deehiergie transmise pourraient trouver

leur origine dans I'aspect@htoire de l'instant d’apparition du premielectron libre. Ce @té
stochastique pelétre lié a la structure multimode du laser Nd :YAG utédisau cours de nos
experiences. On peut donc attribuer ces fluctuatiuslles de la den&&lectronique produite

lors du processus de claquage. Cette concentratemironique dpend (voir chapitre 5) de la
longueur d’onde du rayonnement, derlergie incidente et de la quélitlu faisceau laser, ainsi
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que de I'optique de focalisation. Nous pouv@gslement observer sur la figure 6.7 que les fluc-
tuations de I'absorption diminuent lorsquérergie incidente augmente. Cetteattation est

essentiellement due au processus d’absorption du rayonnement par breammsstrahlung inverse

electron-neutre etlectron-ion. On peuégalement attribuer une part de l&tuationa la dif-
fusion du rayonnement par le plasma. Cependant, les pertes par diffractioreseratigment
négligeables (Syage et al., 1988).
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FiG. 3.10: Energie transmise en fonction déitiergie incidente pour défentes focales\(=
355nm)

La figure 3.10 pesente Energie transmise en fonction dénlergie incidente pour un rayonne-
ment de 35,m et pour diferentes focalesf(= 50, 100 et 15Gnm). Les zones de claquage
pour f =50, 100 et 15@nm sont respectivement doees par (4.2nJ, 4.7mJ), (12.3mJ,15.2
mJ) et (25.1mJ,33.%nJ). Les seuils de claquage sont donc de 4,5,6%, 13.8+ 10,5% et
29,4 + 14,6%. on remarque que les seuils de claguage moyens ne sont pas dagmks m
rapports que les cas des rapports des focales correspondantes. Si on fait I'ggetiue quel
gue soit le rayon du faisceau au point focal le claquage est atteint pour une certaindyaleur
ona

Ethr(fl) o Ethr(fQ)
f7 13
Le tableau 3.1 frsente le rapport démergies seuil de claguage pour lesati#intes combinai-
sons de lentilles&;.,(f1)/Ew(f2)). On voit que dans la marge des incertitudes de nos mesures,

(3.6)
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les rapports exgrimentaux sont en accord avec les rapporéotigues. De plus, la zone de
transition est d’autant plus importante que la focale est grande.

fa 100mm 50mm
f Rapport Rapport Rapport Rapport
! experimental tleorique exprimental tieorique
150mm 2:2+04 2-25 72+ 14 9
100mm - - 32406 4

TAB. 3.1: Rapports desnergies seuils pour défentes focales

Les figures 3.11 et 3.12 @sentent respectivementiiergie absoée et I'absorption en fonction
de I'énergie incidente pour uréincelle laser @ea 355nm, pour les diferentes focales. On
note que I'absorption estds importante dans les trois cas. Elle se situe autour de20%6 pes
du seuil de claquage et peut monter jusque 80% pouedesgies incidentes sapeuresa 50
mJ. On noteégalement (figure 3.12) que I'absorption est, quelle que gmiefgie incidente,
plus importante avec la focale de bn qu’avec celle de 156im ; ce qui n’est plus vrai lorsque
I'on compare les focales de 50 et 150n. En effet, pour de€nergies incidentes comprises
entre 14 et 24nJ, I'absorption du plasma ée a I'aide de la prengre lentille (50mm) est

sugerieurea celle obtenue dans le cas de la deme lentille (10Gnm). Au-dek de 24mJ, ce

comportement s’inverse.

FIG. 3.11:Energie absorke en fonction de &nergie incidente pour défentes focales\(= 355

nm)
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FIG. 3.12: Absorption en fonction dedhergie incidente pour défentes focales\(= 355nm)

3.4.4 Probabilite de claquage

La frequence d'urevenement (claquage) dans uréxie d’exgeriences se &finit comme le
rapport du nombre d’exgiences a I'évenement (claquage) est apparu au nombre total éexp
riences effect@es (tirs laser). Cettedquence est souvent appelprobabilié statistique ou
empiriqgue de Evenement. Lorsque le nombre d’@ences n’est pas important, l&fluence
d’'un évenement redt un caradre aéatoire et peut changer d’un groupe d’erkpnces l'autre.
Cependant lorsque le nombre d'&j@nces augmente, l&fjuence de &évenement perd ce ca-
racere akatoire ; les conditions @htoires intervenant dans chaqueérignce isate se trouvent
mutuellement compegss et la fequence tend se stabiliser, s’approchant ainsi d’'une grandeur
constanteEtant dong le nombre limié d’experiences @alisables, il y a lieu d’estimer la pro-
babilité d’'occurence d’'u@venement.

La frequence de &¥&nement consite dans: experiences indpendantes, n’est rien d’autre que
la moyenne arithietique des valeurs obsé@ms de la variable, qui dans chaque egpence
prend la valeur 1 lorsquedi€nement es@alis, et 0 dans le cas contraire. Laduencef, des

n experiences indpendantes est donc d@enpar

f= Zim X (3.7)

n

Si I'espérance mathmatique de la variablé estégalea p et sa variancé p(1 — p), on
montre que I'esprance matbmatique de la moyenne aritetigue eségalea p et sa variance
ap(l — p)/n. On adopte donc comme estimation de Egfience la valeuf. Cependant il est
indispensable de conttiee la pEcision et la fiabilié de cette estimation.
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La probabilie pour l'evenement d’appaftie exactement: fois estégalea

Pratiquement, supposons que sur 50 tirs laser nensrdbrions seulement 2 tirs donnant l&eu
un claquage de l'air. La proportion de tisussis vaut donc 0,04. Quel est I'intervalle qui aura
disons 95% de chance de contenir la proportiale tirs €ussis ?

La valeurp = 0, 10, est-elle possible ? $i= 0, 10, alors on s’attend observer, en moyenne, 5
tirs reussis sur 50. Or, nous avons suf@pqee nous avons obsérseulement 2 tirsussis. La
probabili& d’'observer au plus 2 tireussis, sachant que= 0, 10, est donge par

P(Y <2) Zcm’ﬂ— o~ 11.2% (3.9)

Il n’est donc pas exceptionnel, dans ce cas, d’observer moins de deux tirs sur 50 donnant lieu au
claquage. On peut en conclure que la valeur 0, 10 est plausible et fait partie de l'intervalle

gue nous cherchons. En revanche si nous cénsits poup une valeur de 0,20, nous obtenons

une probabilié de 0.13% de chance d’observer plus de deux éussis sur 50. Dans ce cas
nous pouvons conclure que cette valeur ne fait pas partie de I'intervalle reeherch

Fixons maintenant de mase arbitraire le seuil de probabdipour @clarer une valeur excep-
tionnellea la moité de 5%. De fagon@rérale, la limite sugrieure de I'intervalle de confiance,
notéep,,, est donc obtenue edsolvant [equation suivante

P(Y < N) Z Cmp (1 — pag)™™™ = 0,025 (3.10)
De méme, pour la limite irérieure, on trouve

P(Y>N) = Z Crrpm (1= o)™

= - Z Crp (1= po)" ™™ + 1

= 0, 025

Et finalement on obtient pour la limite i@fieure, naéep,, I’ €équation suivante :

N-1
SOl = pa)" ™ = 0,975 (3.11)
m=0

Lorsqu’aucun tir ne produit de claquage, il éstdent que la borne igfieure pour I'estimation
dep estp,, = 0. Lintervalle de confiance cong piesentera le @me niveau de confiance
que dans la situation peedente, c’'esi-dire 0,95. Il s’agit donc deésoudreP (Y = 0) =

(1 — pap)™ = 0,05, ce qui donnep,,, = 1 — (0,05)'/". De meéme, lorsque tous les tirs sont
réeussis, la borne sépeure de I'intervalle de confiance egjalea 1 et la borne irérieure est
des lors donae pamp,, = (0,05)'/".
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3.5 Allumage de nelanges gazeux de athane/air

Le montage ex@rimental utili€ pour mesurer &nergie minimum d’allumage de éanges
méthane/air est le &@me que celui de la figure 3.2.dtincelle se situa 1.5cm au-dessus de la
sortie du baleur. Les mesures sont faites pour trois longueurs d’ondes (355, 532 ehil)64
et pour trois focales (50, 100, 150m). La vitesse de Ecoulement la sortie du kileur est
fixée a 0.7ns~!. La mesure de &nergie absode par le milieu est faita I'aide d’'un ensemble
de deux jouleratres permettant une mesure dmkrgie en amont et en aval detlhcelle laser.
Environ 6% de Iénergie incidente est renvyar le premier joulegtre. Lorsque le claquage
se produit, I'atenuation du faisceau laser est attéba I'absorption de Energie par le plasma.
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FiG. 3.13: Probabilié d’allumage en fonction deéhergie incidente pour défentes richesses
(0.8a 1.4, de bas en haut),= 355nm, f =50 mm.
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La figure 3.13 montre la probabgitd’allumage du ralange, pour diffrentes richesses (de
0.8a 1.4, de bas en haut), en fonction denkrgie incidente. On voit queehergie incidente
necessaire pour initier legactions de combustion est relativement constante pour des richesses
variant de 0.& 1. Pour les richesses @reuresa 1, I'énergie incidente seuil augmente de facon
plus importante.

3.5.1 Calcul d'erreur

Supposons que énergie mes@e par le joulemtre suit une distribution de Gauss comme
lillustre la figure 3.14.
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FiG. 3.14: Distribution de Energie du laser d’allumage effeérisur 1000 tirs

On montre alors que la valeur

="K

(3.12)

Sm

est cecrite par une distribution de Studefijt ; (¢). Dans cette expressignest la vraie valeur de
la grandeur meseée (I'énergie de I'impulsion), est la moyenne estieea partir des mesures

1 n
= — FE; 3.13
m=— Z (3.13)

ets2, la variance exgrimentale de cette moyenne

n

s = LI Z(EZ —m)? (3.14)

n(n—1) =
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La probabili€ de trouver la vraie valeut, de I'énergie de I'impulsion dans I'intervalle compris
entrem — s,,t,p €tm + s,,t,p €st donge

tup
Plm — sputyp,m + Spt,p] = 1. (&Hdt (3.15)

—tup

our = n—1 et P correspondent respectivement au nombre desdatg liberd de la distribution
de Student e la probabilie desige. f, () pour un nombre de mesures dénn, est connue. On
peut don@&tablir une bijection entre la valetyr», qui nous @finit I'intervalle et la probabilié P.
On choisit donc la probabiBtqui nous intresse ea partir des tables on e@duit le coefficient
de Student, » correspondant. Finalement, pour un nombi@impulsions, l'énergie moyenne
est dongke par

E=m+s,t,p (3.16)

Consicerons les mesuresgsenées au tableau 3.2. Ces valeurs correspondent aux mesures de
I’ énergie de 20 impulsions.

Tir Energie (nJ) | Tir Energie (nJ)
1 13,820| 11 15,112
2 14,466| 12 14,337
3 16,403 13 15,241
4 13,949| 14 9,041
5 14,853| 15 12,399
6 12,270| 16 16,403
7 14,078| 17 11,237
8 14,982| 18 10,333
9 12,528| 19 13,820

10 14,207| 20 14,466

TAB. 3.2: Resultats de mesurespétees de Energie d’'une impulsion

Si on choisit un niveau de confiance de 95%, on obtient un coefficient de Studgm_ 5 =
2,093. La moyenne etdcart-type de cetchantillon valent respectivement 13,687 et 0,180
mJ, ce qui donne unénergie de 13,# 0,4mJ. Dans les conditions limites d’un grand nombre
de mesures, les coefficients de Studgptcaoincident avec les valeurs doges par la distribu-
tion de Gauss. Pour un niveau de confiance de 95%, le coefficientr—, o5 = 1, 96.

Ajoutera cela, on doit tenir compte des erreurs sysitiques. Celles-ci sont de deux natures. |l
y a celles lees au protocol exgsimental et celles duesla calibration et qui sont fournies par le
constructeur. Les caragistiques desttes pyrélectriques utilises sont gsenées au tableau
3.3.
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Réponse spectrale Absorbeuétallique : 0,15 — 3un
Réflectivite ~ 50%
Largeur maximale de I'impulsion 3@s (mode court)

1 ms (mode long)

Frequence maximale 4000z (mode court)
250Hz (mode long)
Erreur duea la frequence + 1% jusqua kHz et 4% au-dei
Erreur duea la calibration + 3%
Erreur duea la longueur d’onde
300 — 800nm + 4%
1064nm 0%
Erreur de lirearie + 1% si la mesure est 10% de la gamme

TAB. 3.3: Caradristiques desttes pyreélectriques utilises

Ces donges constructeurs ne&pfient pas la maere dont ces incertitudes sont estes. En
'occurence’ aucune indication sur la distribution des mesures n’est fournie. On a supposer une
distribution uniforme pour les mesures. Dans ce cas on montre@pagt-type de la distribution

est dong par :

€
o=—"= 3.17
Ve (3.17)

ou e, repesente I'erreur maximale sur la mesure.

Une autre contributio I'incertitude provient de laésolution finie de I'appareil de mesure.
Désignons par la résolution de I'appareil et parla valeur meswe. La vraie valeur est com-
prise dans l'intervalle: + 0, 5. En supposant que la probal#lit’obtenir une certaine valeur
est uniforme on a donc ucart-type don@ par

ST
2V/3

On regroupe les diffrentes composantes sstatiques de I'incertitude en quadrature aboutis-
sant finalemend I'incertitude sygmatique suivante :

(3.18)

E
OF .y = % > e (3.19)

ou e,, replesente laéme composante relative.

7

Lincertitude sysématique totalejE,,./ E.... vaut donc, pour les longueurs d’onde de 355 et
532nm, 3% et 2%a 1064nm.

On peut de rame combiner en quadrature les composantstaile et sy&matique de I'in-
certitude en une incertitude totale :

OF = \/(5Esyst)2 + (5Eal'ea)2 (3-20)
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L’ énergie incidente est doae en fonction de la valeur lue et de celle du coefficienéflexion
par

Eoe = (1 — ) B (3.21)

L'incertitude relative sur Bnergie incidente vaut donc

6Einc o @ + 5Elue
Ei”C a o totale E|Ue totale
dov SmtVP ? <5Einc) 2
() n 3.22
( a ) totale \/( Einc ) Einc syst ( )

Les valeurs du coefficient déftexion aux diferentes longueurs d’ondes, ainsi que les incerti-
tudes correspondantes sont donn’es au tableau 3.4.

Longueur d'onder(m) Coefficient de &flexion (%) Incertitude relative (%)
aleatoire sys#tmatique

355 5,83 0,4 6
532 8,55 0,2 6
1064 4,76 0,3 4

TAB. 3.4: Coefficients deaflexion aux diferentes longueurs d’onde

Dans le cas de&nergie transmise onda/a = 0 et donc
5Etrans SmtllP ? 6Etrans ?

= 3.23
Etrans \/( Etrans ) * Etrans syst ( )

3.5.2 Energie minimum d'allumage

L'ensemble des mesuresaiergie minimum, aux diffrentes longueurs d’ondes et distances fo-
cales utili€es, est @@seng dans I'annexe A. Les tableaux donnent, pouiwt un f donre, le
nombre de tirs ayant produit un allumage, sans et avec I'accrochage de la fialas@rtie du
braleur. Pour chaque cas, nous donnoésérgie incidente et transmise moyenne sur ce nombre
de tirs, ainsi que Ecart-type exprimental correspondant.

Les figures 3.15, 3.16 et 3.17§sentent Energie incidente minimum d’allumage en fonction de
la richesse pour les défentes longueurs d’ondes et focales des lentilles. On voit §oerljie
incidente cessair@ produire I'allumage est d’autant plus importante que la longueur d’onde
et/ou la distance focale augmente. De plus, pour les lentilles de 50 eirh@fe focale, et pour
une richesse comprise entre @.8.2, I'energie incidente seuil est constante. Pour lenges

de richesse irdrieurea 0.8, aucun allumage n&te possible. Pour les richesses supuresa

1.2, I'énergie incidente seuil augmente.
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FIG. 3.17:Energie incidente minimum d’allumage dé&kanges gazeux deathane/air en fonc-
tion de la richesse\(= 1064nm)

Nous pésentons au chapitre 6, le cas de I'allumage d’@wamge néthane/air lorsque la focale
utilisée est de 5@hm, avec un faisceau lasar355nm.

3.6 Allumage d’'un nuage de gouttes

3.6.1 Cenération d’'un nuage de gouttes de n-heptane et de JP4

Notre étude cessite I'utilisation d’'un nuage de gouttes le plus simple possible. Le nuage de
gouttes doit avoir uneés faible dispersion de taille et de forme de gouttes. Les gouttes doivent
étre constitées d’'un n@me composant et @senter uneépartition spatiale statistiquement ho-
mogene. Ces contraintes nous permettent de bien @iset le nuage de gouttes que I'on
allume.

3.6.2 Choix de I'atomiseur

Un des prol®mes majeurs irédrenta I'eétude des nuages de gouttes est &atton néme du
nuage. Les caragtistiques du nuage, telles que la distribution de la taille et de la vitesse, la
densié des gouttes, l&partition spatiale au sein du nuage de gouttes, la longueur moyenne du
nuage, I'angle d’ouverture, la @sence d’atomisation secondaire, la coalescence des gouttes,
sont des paragtres fondamentaux dangtude de tout prokime, en pgesence d’'une phase dis-
perge. Or, le processus d’atomisation colerces caraéristiques.

Parmi les diferents systmes d’atomisation, deux classes peuvre distingées. Le premier
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groupe est constiud’atomiseurs pour lesquels les instabgitde surface provoquant la rup-

ture de la phase liquide et I'atomisation sont dues aux foreesdgnamiques. Dans ce cas une
forte corglation existe entre le chamgmdynamique et le nuage. Le second groupe contient
les atomiseurs utilisant une excitation externe, par exemple des oscillations ultrasoniques ou un
champélectromagatique. Dans ce cas le champ repdnd plus du champg@geodynamique.

Dans le cadre de notitude, certains ceres doivenétre remplis ; une faible dispersion de la
fonction de distribution de taille de gouttes est requise, incluant unedramrmoyen inépendant
des ebits de gaz et de liquideatomiser, ce qui repsente la contrainte majeure.

Uneétude comparative sur les difents types d’atomiseureée meree par Lacas et al. (1994).
Cette analyse montre que le syste d’atomisation for& sur les instabilés ultrasoniques de
surface @rére un nuage de gouttes dont les cdmastiques conviennert notreétude. Un ato-
miseur ultrasonique est choisi powrgrer un nuage de gouttes de digtne moyen de 3fm.

3.6.3 Latomiseur ultrasonique

Lorsqu’un film liquide est @po% sur une surface vibrante, de sorte que la direction de la vibra-
tion soit perpendiculaira la surface, le liqguide absorbe une partie é@adrgie vibrationnelle,

et on voit appardre a sa surface une structure ondulatoire. Lorsque I'amplitude de vibration
augmente, I'amplitude de ces ondes, appslondes capillaires, augmegigalement. Cette
amplitude peugétre augmer@e jusqua atteindre une amplitude critiqua, partir de laquelle
I'amplitude des ondes capillairegplasse celleétessaire pour maintenir leur stal@liDe pe-
tites gouttes sont ainsi arra@s egjectes perpendiculairement de la surface du liquide (Lang,
1962).

Bien que ces ondes capillaires peuvetre cééesa des fequences audibles(20kHz), cette
technique est utilise dans la pratiqu& des fequences utltrasoniques 20kHz). On peut in-
voquer deux raisons ce choix. Tout d’abord, en d&gle 20kHz, le son produit par le sy&ine

peut causer desdagements pour les personnes travaillant dans son voisinage. Ensuite, la taille
des gouttes produites serait trop grande pour la plupart des applications.

La frequence des ondes transversé&ssentesa la surface du liquide esigalea la moite de
la frequence excitatrice (Lang, 1962). La relation de Kelvin lie les canatijues physiques
du liquide, telle que la tension de surfacet la masse volumique a la longueur d’onde et
a la frequencef /2 des ondes de surface :

g
N = 81— (3.24)
pf?
Desétudes exerimentales meres par Lang (1962), ainsi que par Lacas et al. (1994), ont enontr
gu'il existe une relation de proportionndientre les diffrents diaratres moyens du nuage de
gouttesD et la longueur d’onde des ondes de surfad@s (

s 13
D=K [SWW] (3.25)
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ol K est donna par la loi semi-empirique de Lang (1962 := 0.34m?/3.

Nous disposons au laboratoire d’atomiseurs ultrasoni§oescsdont la fequence excitatrice
est de 40kHz. Cette féquence correspora un diangtre moyen i peu pes 30 et 4Qum,
respectivement pour le n-heptane et pour I'eau (Lemaire, 2003).

Les sysémes d’atomisation ultrasoniques prog®parSonicsse composent de troeéments.
Cesélements peuverdtre modifés en fonction des car&ceistiques du nuage de goutteEsaees.
Ona:

— une alimentation de puissance qui convertit la tension de 30/&u secteur en unenergie
électrique de puissance de 180a la frequence ultrasonique de 48z ;

— un convertisseur qui transformeéiiergieglectrique erénergie necanique par I'inter@diaire
d’anneaux de@&ramique piezelectrique. La éramique piezelectrique est constiée de cris-
taux de fils de zirconate de titanium;

— une sonde d’atomisation qui transmet les vibrations ultrasorol@surface d’atomisation.
Cette sonde est compmsd’un alliage de titanium de haute iggance acoustique.

La sonde d’atomisation utilge permet d’atomiser desbits de liquide allant de 0.12 30
mL s~!. Pour ne pas perturber le processus d’'atomisationélbit die liquidea atomiser doit
étre stable. Pour ce faire, un cdiigur/cebitmetre liquide de la marquBronkhorstrégule
le débit de n-heptane (valeur pleireehelle = 0.5h~! — calibé pour du n-heptane). Son
fonctionnement acessite un diéfrenciel de pression entre I'edé et la sortie. En amont du
contdleur/cebitmetre, le liquide est pressu@slans une cuva I'aide d’helium compring. No-
tons que I'elium sous pression se dissout dans le n-heptane et forme des bullesetansiadt.
La presence de ces bulles de gaz perturbe fortement le processus d’atomisddicortie du
debitmetre, nous avons donc pk&an tube vertical qui sed detourner ces bulles déium.

L’ écoulement d’air entrainant les gouttegta reguk a I'aide d’'un contdleur/cebitmetre ga-
zeux de la marquBronkhorst(valeur pleinegchelle = 4m? h~! — calibie pour de I'azote).

3.7 Caracterisation du nuage de gouttes d’eau

Le brouillard aéte caractrise par une exgrience d’aémonetrie et de granulogtrie par phase
Doppler (Lemaire, 2003). Etude &t effectiee avec de I'eau. Le volume de mesure églid@
dans un plan vertical passant par I'axe de I'atomisAuthaque position, une distribution de
taille et de vitesse de gouttes est obtenue.

La méthode de PDA est uneéthode ponctuelle de mesure de dédra et de vitesee des par-
ticules. C’est une @thode diagnostic qui apporte des informations statistiques sur le nuage
de gouttesa travers ses fonctions de distribution de taille et de vitesse. De la fonction de dis-
tribution de la taille,f,,, la #rie des diardtres moyens$D,,)? ? peutétre ceduite (Williams,
1990) :

vy Jo  fn(D)D?dD
[ fo(D)DPdD

(Dgp) (3.26)
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Lemaire (2003) a utilis quatre de ces diastres pougtudier l'influence de divers parames
sur le nuage de gouttes :

— le dianetre D14 qui repesente le diagtre moyen sur un nombr€ de gouttes;;

— le diametre Dy qui correspond au diagtre de la goutte ayant leéme rapport surfacique
gue le brouillard, c’'esé-dire que la surface totale des gouttes au sein du nuaggast
S = NrnD3,/4;

— le dianetre D3, qui correspond au diagtre de la goutte ayant leéme rapport volumique
gue le brouillard, c’es&-dire que le volume total des gouttes au sein du nuagégest
V = NaDyJ*/6;

— le dianmetre Ds,, appeé dianetre de Sauter, correspond au déra de la goutte ayant le
méme rapport volume sur surface que I'ensemble du nuage = D3,/(6D3,).

Le diamretre moyenD;, caracérise les propétes optiques, tandis que le diatre moyenDs,
carackrise les propétes dévaporation du nuage. De plus, le rapport entre les élisea moyens
géeonetrique, Dy, et de SauterDs,, est un bon indicateur de la dispersion du nuage : plus la
difféerence est grande, plus la distribution de taille est digegers

Lemaire (2003) a monérque la distribution de tailleg 'axe de I'atomiseur, 8nm en des-
sous de la surface d’atomisation, est parten@imentétroite. Quatre-vingt-dix pour cent des
gouttes possdent un diamtre compris entre 25 et 4an. Les diangtres moyens);, et D
ontété calcués pour cette distribution. Lemaire trouve respectivement 40 ghb®e plus, on
montre que la taille des gouttes eststipeu @pendante de la puissance fournie ou de la quantit
de liquidea atomisera partir du momentw|’ énergie par uné de volume de liquida atomiser
est suffisante (Lang, 1962).

Au cours de nos exgiences la puissance au transducteur p@eotrique a toujourste regiee
en fonction du @ébit du liquidea atomiser, au minimum permettant I'atomisation.

Les dianetres des gouttes, pour difents liquides, sontds par la relation suivante (Lemaire,
2003) :

Dcombustible _ |:(U/p)combustible:| 3 (3 27)
Deau (U/p)eau

Ce resultat n’est valable que si I&€gime d’atomisation est identique pour I'atomisation de
differents liquides, et en particulier si la puissance fournie au liquide pa& daitolume est
suffisante pour obtenir 'atomisation. On estime ainsi le @immmoyen des gouttes formant le
nuage de n-heptane et de B°31um.

3.8 Montage exg@rimental

Le montage ex@rimental est constitud’'un biileuréquipe de I'atomiseur ultrasoniquegseng
a la figure 3.18. L'allumage s’effecturel'aide d’'un lasera impulsions (figure 3.19Quantel
dont le rayonnement se situe dans l'infrarodg&064nm. Le dianetre du faisceau est de 3
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mm. L'énergie est condtéea I'aide d’une paire de polariseurs, et mé&ipar le jouleratre
place en amont du leur. La fraction de Energie redirig@e vers le joulemtre se faita I'aide
d’un échantillonneur optique dont 'emplacement est indigur la figure 3.19. L'optique de
focalisation est constitud’'une paire de lentillesepakes d’une distance de 24@n 'une de
l'autre (figure 3.20). Une preraie lentille (L1) divergente (-7mm de focale) ser& élargir le
diametre du faisceau de fag@étre mieux focalig par la deuxme lentille (L2) convergente
(75mm). Une troiseme lentille (L3) est pla@e en aval du lideur et serg recueillir I'énergie
transmise afin @tre mesure par le deuxime joulengtre.

Atomiseur
ultrason'7 4

Mmemf- ——
de I’échantillonnétir—=—

——

optique - S—

Joulemeétre
amont

FiG. 3.19: Paire de polariseurs + jouletre
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Joulemetre

i

FIG. 3.20: Systme de focalisation

3.9 Resultats

La figure 3.21 pesente Energie transmise en fonction dérfergie incidente pour défents
meélanges de n-heptane/air. Les richesses glohalesont de 0.31¢, »), 0.7(, »), 1.0 (J, W),
(©,4),(2,4),1.3(F,V)etl.7«, ).
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FIG. 3.21:Energie transmise en fonction détiergie incidenteX = 1064nm) pour differents
mélanges de n-heptane/air. Les symboles vides et pleins correspondent respectiveesnt
allumages @ussis et nonaussis. Les richesses globales sont de 8,3%), 0.7(, o), 1.0 (J,
H), (0,4), (A, 4),13F,v)etl7 K, <.

1o = (mC7H16 /mOQ) / (mC7H16 /mOQ)st
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Chaque point de mesure correspa@ndn tir unique. La vitesse detcoulement la sortie du
brilleur est de 4.2h s~! dans tous les cas sauf pour la richesse de 0.3 pour laguelle cette vitesse
estde 8.5m s~ L.

Ces esultats montrent que pour toutes les richesses globales au moins 50% des tirs ont pro-
duit un allumagea I'exception du rélange pesentant une richesse globale de 1.7. Dans ce
dernier cas, seul 10% des tirs soatissis. De plus on note qu’ueergie par impulsion com-
prise entre 16 et 2&hJ est recessaire pour allumer les difents nelanges. Legnergies inci-
dentes et transmises dgtt mesuees avec une incertitude de 4%. L'absorption, qui correspond
a I'énergie incidente moinsdhergie transmise rappéga |'énergie incidente, psente de &s
fortes fluctuations. Dans tous les cas une absorption d’au moins 50%n#gdie est mesee.
Pour une richesse globale de 1, cette valeur monte jusque 97%. Oagadenent que pour
uneénergie incidente dome, la dispersion suréhergie transmise est toujours importante, et
ce, que l'allumage ait eu lieu ou non. Les faibles variations éedfgie incidenteH 5%) ne
permettent pas d’expliquer les fluctuations dmergie transmise. Une partie de l&ttiation

du faisceau peut trouver son origine dans la diffusion du rayonnement par le plasnéamei-m
mais Syage et al. (1988) ont moatque ces pertestaient iegligeables. D’'un autredte, si le
seuil de claquage esetermire par I'apparition du premieglectron libre, les fluctuations de

I’ énergie transmise peuvent trouver leur origine dans le @amekatoire de I'apparition de

ce premieilectron. Cette aspect stochastique est probablengantdistructure multimode du
laser utili€ au cours de nos e&pences. Une autre source de dispersion prodgatement de

la nature intrinequement fluctuante de la structure du nuage de gouttes.
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FiG. 3.22: Probabilé d’allumage de diffrents nelanges JP4/air en fonction défliergie in-
cidente f = 1064nm). Les differents symboles correspondandes nélanges diérents (voir
tableau 3.5).
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La figure 3.22 pesente la probabiBtd’allumage de difrents nelanges de JP4/air en fonction
de I'energie incidente du faisceau laser. Les proba&sild’allumage onéte obtenues partir
d’un échantillon de 20 tirs lasers. Pour des raisons des;ladus n’avons pas peérsur la figure
3.22 I'incertitude leea I'énergie incidente. Plusieursatanges onéte étudeés. Le tableau 3.5
résume la composition de ce€hanges.

Pourcentage pleinechelle Pourcentage pleigehelle

du cebitmetre liquide du ébitmetre gazeux Symbole
(0.5 Ih~'de n-heptane) (%> h~'deN,)
Mélange 1 10% 20% o
Mélange 2 20% 20% O
Mélange 3 30% 20% O
Mélange 4 40% 20% A
Mélange 5 20% 60% v
Mélange 6 30% 60% q
Mélange 7 40% 60% >

TAB. 3.5: Differents nélanges de JP4/a@tudiés

Pour les nélanges 1, 2, 3 et 4 la vitesse dedbulement d’ai& la sortie du hkileur est de

2.8m s~!. Pour ces ralanges, Energie incidente étéssaire pour allumer augmente avec la
proportion de JP4. Cettenergie varie de 22 32mJ. Dans le cas des @anges plus pauvres,
c'esta-dire les nelanges 5, 6 et 7, la vistesada sortie du Hileur est de 8.5n s—. Pour al-

lumer ces derniers @langes unénergie incidente plus importante (88)) a ét récessaire et

ceci pour deux raisons. Tout d’abord la proportion de JP4 est plus faible et donc on se rapproche
de la limite d’inflammabilié inférieure (0.7% en volume). Ceci est confepar le fait que pour

ces nelanges plus le pourcentage de JP4 est important @nerjie incidenteécessaire pour
obtenir I'allumage est faible. Et finalement, il faut compenser les pertesdigoulement qui

sont plus importantes.

Les bars d’erreurs psengesa la figure 3.22 correspondent aux intervalles de confiance (70%)
calcuks selon la rathode pesengea la section 3.4. On note I'importance de cette composante
qui est leea la taille de Iechantillon utili€ pour estimer la probabiéitd’allumage. On voit que

les bornes irdrieures et sugrieures se rapprochent de plus en plus de I'estimation de la proba-
bilité a mesure que le nombre de tirs fructueux augmente. Lardiite entre I'estimation de la
probabilig, p, et la borne sugrieur de I'intervalle de confiance varie de 486 95%) a 220%

(p = 5%). Dans le cas de la borne @rfeure, cette diffrence varie de 11.5% & 95%) a 84%

(» = 5%). Nos calculs montrent que pour dashantillons de 200 tirs, les bornes des intervalles
de confiance se rapprochent de plus en plus et deviennent plésrgyres autours des proba-
bilités estinkes. Cependant, I'incertitude varie toujours de 30-402"% dans le meilleur des
cas. Pour obtenir une erreur relative de moins de 10%, chaque point de la courbe de pEobabilit
devrait correspondra plus de 1000 tirs laser!
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FiG. 3.23:Energie transmise en fonction deétiergie incidente pour défents nélanges de
JP4/air f = 1064nm)

Les figures 3.23(a), (b), (c), (d), (e) et (fgsentent Energie transmise en fonction dédergie
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incidente pour diftrents nelanges de JP4/air. Dans ces figures les bars d’erreurs correspondent
a la somme quadratique des composante€natiques et &htoires. Dans tous les cas, au
moins 15a 25% de lénergie incidente est transmise. Un maximum de 30-32%é&teigie

est transmise dans le cas de tentatives d’allumage infructueuses. La figure 3.23(a) montre que
I’ énergie transmise augmenéggrement avec &nergie incidente, de 1:2J a 6.1mJ, avant

de cecrdtre a 4.9mJ. Le méme comportement est obserdlans le cas deséatanges 2, 3 et

4. En revanche pour leséfanges 5 et 6, la tendance est @iéinte. On observe d’abord une
décroissance deéhergie transmise juscu’un minimum atteint pour unénergie incidente
respectivement de 28 et 23J avant d’augmenter.

3.10 Conclusions

Dans ce chapitre, nous avoatidié exgerimentalement le claquage de I'air et I'allumage de
mélanges monophasique et diphasique de combustible/comburant. l&ggergps onéte ef-
fectueesa temg@rature ambiante @t pression atmosghique.

Ce chapitre s’est concestsur les mesures de seuils minimums de claguage dans I'air, ainsi que
sur la mesure desnergies minimums d’allumage de€langes inflammables pour difents
parangtres, tels que la composition duelange, la longueur d’'onde du rayonnement laser,
et la distance focale du syshe de focalisation. Une analyse qualitative de la propagation et
de I'absorption de Energie laser &t faitea partir d'images d&mission spontare. Globale-
ment, nous avons morue I'absorption de &nergie laser commence ingdiatement a@s

le claquage et que plus de 8520% de IEénergie incidente est directement abg&oBette ab-
sorption relativement importante déifiergie, pour des valeusgerement su@rieures au seulil

de claquage, nous indique que le chauffageé&estrons par le bremsstrahlung inverse est un
processus important pour le chauffage et I'ionisation du plasma. Nous agafement mongér

gue I'énergie transmise augmente lorsq@nérgie incidente augmente. Cela peut s’expliquer
par une saturation du plasma dans le volume de focalisation. Nous avonséotieer¥egions
caracéristiques, tes differentes, sur les courbesedergie transmise en fonction dérdergie
incidente. La prendgire €gion correspond au casl @oute Ienergie incidente est transmise;
aucune absorption n’a lieu. Dans le cas d’'un rayonnement dexd5fcalis a I'aide d’'une
lentille plano-convexe de 5@m, nous avons morérque cette&gion se situe entreidJ et 25

mJ. Pour de€nergies incidentes sapeuresa 34mJ, toutes les impulsions rendent le milieu
conducteur et subissent unegrforte absorptionX 50%). Le claquage se produit de fagon
aléatoire dans laggion interngdiaire.

Concernant I'allumage de @anges rathane/air, nous avons moatia possibilié d’initier les
réactions de combustion dans le cas daooulement. Legnergies minimums obtenues sont
d’'un ordre de grandeur sapeurea celles trouges dans le cas de l'allumage traditionnel.
Aucune diference notable démergies minimums n'ate obsereée aux diferentes longueurs
d’ondes (355, 532 et 1064m) et avec les difrentes lentilles utilses (50, 100 et 15im).

Bien que ces propeies influencent le seuil de claguage, une fois que celui-ci est atteint, I'allu-
mage ne épend plus que de la quaktid’eénergie @poge dans le milieu. Les courbesdergie
minimums en fonction de la richesse sont relativement simild@reslles obtenues avec un
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syseme délectrodes. Du@é des nélanges richesses, nous disposions toujours cameegie
suffisante pour provoquer l'allumage dielange. Pour les élanges pauvres, en-ged’une
richesse de 0.7, il nousé&é impossible d’allumer. Nous avors line grande diffrence avec
I'allumage classique pour lequel la limite d’'inflammalg&libasse corresporédune richesse de
0.5. Nous avongégalement @montg, par une tell&€tude paramtrique, qu’'une dengtde puis-
sance optimum existe ; au-dedle cette valeur 'onde de chémise et la turbulence induite par
le depdt d’énergie, peuvent perturber la naissance et la propagation de la flamme.

Dans le cas de I'allumage d’'un nuage de goutelettes, nous aégatsment @montg la possi-
bilite d’allumer. Ces exgriences se sont faitésl’aide d’un laser dont le rayonnement se situe
dans l'infrarouge (1064m). Nous avons mongrque le seuil de claguage erepence de gouttes
se voyait eduit consiérablement. Deux combustibles liquides e®tétudis, le n-heptane et le
JP4. Dans les deux castifiergie minimum incidente produisant I'allumage deédanges varie
de 16a 30mJ. Nous avong&galement monérque la réthode gréralement utilié pour mesurer
lesénergies minimums d’allumage pouvait condwrdes incertitudesés importantes.



CHAPITRE4

EFFETS DE LABERRATION SPH’ERIQUE SUR LA FOCALISATION D UN
FAISCEAU GAUSSIEN

4.1 Introduction

Dans de nombreuses applications, un faisceau laser est éodalisargérea produire une inten-
site lumineuseleee dans une petitégion de I'espace (volume de focalisation). Par exemple,
dans le cas des plasmas entretenus par laser, la gahilflasma estée aux intensésélevees
obtenues par focalisation. On pé&glalement citer la fluorescence induite par laser §oéessite
également I'utilisation d’intengitélevee dans un volumeds restreint. Dans le traitement de
matriaux par soudure gtoupage et percage, un faisceau foéadist utili€ pour faire fondre

ou vaporiser du mtal ou un morceau deeamique. D’autres applications trouvent leurs places
dans la fusion nuélaire et dans la chimie induite par laser.

Dans toutes ces applications une coatfmsion comglte des processus impligsicepend de

la connaissance du champ d’intebditmineux au voisinage du point focal du sysie optique.

La determination de la distribution d’intenéitdans le volume de focalisation, se complique du
fait des effets de diffractionéis aux dimensions finies des lentillad;amplitude et la phase du
faisceau incident, et des aberrations trouvant leur origine dans les lentilles et dans |étgsropri
de propagation de la lumaie. L'utilisation de I'optique gonetrique (traé de rayons) estés
utile pour analyser la plupart destonenes lumineux. Banmoins, la nature ondulatoire de
la lumiere enétant compttement absente, I'optiquegnetrique n’est plus adape lorsqu’il
s’agit de éterminer les distributions d’'intensitlans desagions de I'espace dont les dimen-
sions sont de 'ordre de grandeur, voire deux fois I'ordre de grandeur, de la longueur d’onde. La
théorie de la diffraction doit donétre utili®e.

Le probEme traié dans le gesent chapitre peut donc se formuler de la manisuivante :
connaissant le champ complexe d’un faisceau laser incident sur une lentille, dont lesrisaract
tiques sont connues, quelle sera la distribution d’intérdains une petit&gion autour du point
focal de la lentille ?

4.2 Travaux anterieurs

Bien que les premiers travaux sur les aberrations utilisanélarid de la diffraction remontent

a Rayleigh (1879), ce n'est que vers les @ 1940 que Zernike (1942) et Zernike et Nijboer
(1949) ont @velopg une tieorie de la diffraction de la formation des images en tenant compte
des aberrations. Dans leurs travaux, les auteurs or# teattas d’un rayonnement d’amplitude
constant. Les effets des aberrati@taient pris en compte en ajoutant un terme de phase dans
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'argument de I'exponentielle complexe intervenant danségnéle de diffraction. Ce terme de
phasettait alors évelopg en une &rie de polyldmes orthogonaux, apggsl les polydmes cir-
culaires de Zernike. Les termes individuels de eeadloppement correspondent aux aberrations

spterique, de coma, d’astigmatisme, de courbure de champ ou de distorsion en fonction de leurs

effets sur 'image.

En 1948, Kingslake ainsi que Nienhuis et Nijboer, ont agparte confirmation exgimentale

a la treorie de Nijboer-Zernike, en photographiant la distribution d’inténs@énsversale en
présence d’aberrations primaires. Plus tard &taal (1948) utilisa un iggrateur recanique
pour calculer la distribution d’inten&tdans le plan g&ridional (c’esta-dire un plan conte-
nant I'axe optique) pour un faisceau circulaire uniforme foéaés pésence de I'aberration
spterique primaire, ainsi que la distribution d’intergsidans des plans transverses, mais en te-
nant compte cette fois des effets conésrdes diferents types d’aberrations. Leéthrie et les
résultats de ces travaux sonépengs dans les livres de Linfoot (1955) et Born et Wolf (1980).

Bien que cette approche forme une base pouréarik de la diffraction des aberrations, elle
reste cantonge a des systmes n’utilisant que des lentilles circulaires et des faisceaux uni-
formes.

L'apparition des lasers a ra@v’intéréet pour ce genre de praishes. Les premiers travaux ont
ete étendu au cas des faisceaux néggntant pas des profils uniformes (Holmes et al., 1972;
Arimoto, 1974). Lowenthal (1974) et Sklar (1975) a@ttidie, respectivement, la focalisation
d’'un faisceau gaussien entier et troeqlyoshida (1982) a cons¢ le cas d'un sysime ne
présentant pas une stnie cylindrique. En effet, 'auteur@udg la focalisation d’un faisceau
gaussien dont I'axe ne @wide pas avec I'axe optique du Siste.

Plus Ecemment, Geary et Peterson (1984) ont @tiliapproche de I'optique de Fourier pour
étudier la distribution d’'intengétdans le voisinage du point focal, suitéa focalisation d’'une
onde plane uniforme. Enédeloppant le terme de phase introduit par ksence de la lentille,
et en ne conservant que les termes du d&=uari ordre, ils ont obtenu une expressi@aril/ant
I'aberration spkrique @pendant explicitement des parmtnes de la lentille. Les autres termes
dans l'inegrale de diffractiorétaient considrés seulement jusqu’au premier ordre. Dans un
autre article (Geary et Peterson, 1986), @éthaede exprimentale du sysime aéte effectige.
Pour cela, un scannarfibre optiqueetait pla@ dans le voisinage du point focal de la lentille et
la distribution d’intensi¢, dans diférents plans transversegt mesuge.

Li et Wolf ont publié une grie d’articles traitant du&placement du point focal (Li et Wolf,
1981, 1982a,b). lls ont morique le pic d’'intensé sur I'axe d’'une onde sphique convergente
se situe avant le point focal gaussien. Leurs phegntes contributions incluent latérmination
des isophotes dans un plandional, au voisinage du point focal (Li et Wolf, 1984; Li, 1987).
Notons toutefois, que cestudes onéte effectiees dans le cas d’'une onde plane uniforme,
converge par un sysimea synetrie cylindrique.
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4.3 Rappels tleoriques

La propagation de la lurare, dans la plupart des sgsies optiques de laboratoire, se fait soit
travers I'espace libre, saittravers des milieux dlectriques. Bien qu’une description coraia

du rayonnement reqgiit la connaissance des trois composantes du ckéenprique et des trois
composantes du champ magique en fonction des coordoges spatiales et du temps, dans
beaucoup de cas une seule composante suffaractriser le rayonement. Soit(z, y, z,t)
cette composante. |l peut s’agir du chaélectriqgue ou maggtique. Dans le cas d’'un rayonne-
ment laser, le champ est presque monochromatique, de sorte quéarimtme approximation
consistea écrireu(z, y, z,t) sous la forme suivante :

u(z,y, z;t) = u(z,y, z) cos(2nvt — p(x,y, 2)) (4.1)

ouu(x,y,z), veto(x,y, z) correspondent respectivemeritamplitude du champ, la&quence

du rayonnement & la phase du champ au poift, y, z). L'analyse peugtre simplifee en
travaillant avec une repsentation du champ en terme de fonctions analytiques complexes. La
composanteéelle du champ &crit :

u(z,y, z;t) = Re [U(x, Y, z)e_i%”t] 4.2)

Dans léquation 4.2, le terme de phase est contenu dans la fonction d’amplitude complexe
U(z,y, z). On peut montrer g& partir dequations de Maxwell, I'amplitudé/(z, y, z), est
solution de lequation de Helmholtz (Born et Wolf, 1980),

V2U(2,y,2) +KU(z,y,2) =0 (4.3)

ou k est le nombre d’onde et eséfihi park = 27/)\, et A correspondh la longueur d’'onde
du rayonnement. Equation 4.3 est le point deedart de la @monstration de liréigrale de
Rayleigh-Sommerfeld quié&trit la propagation de la lumaie sur des distances grandes com-
pa€esa la longeur d’onde du rayonnement. Langonstration de cette igrale fait appel au
théoeme de Green, avec un choix judicieux du volume et de la surfacégration et un choix
adequat des fonctions de Green. Urantbnstration complte pourréétre troue dans le livre
de Goodman. Seuls legsultats sont @senés ici.

4.3.1 Propagation du champ

La distribution du chamg@/ dans un plan(xg, yo) (figure 4.1) est dorge, en fonction de la
distribution du chamg/ dans un plan(zy,y), par la relation irégrale suivante (Goodman,
1968) :

ejk'r()l

cos(1, To1) dx1dy; (4.4)
To1

1 oo oo
U(Sanyt),Zo) = j_/\/ / U($17y1721>

ou 7; est un vecteur déro, yo, 20) & (1, y1, 21), €t est un vecteur unitaire perpendiculaire au
plan(zy,y1).
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FIG. 4.1: Distribution du champ suitea la propagation de la lumie

4.3.2 Effet d’'une lentille sur la propagation du champ

Consicerons une lentille ceréte sur I'axe optique du sysne, avec sa surface avant 8iuen

z = 0 et sa surface agie enz = A, avecA, correspondand I'épaisseur maximum de la
lentille. NotonsU (p,0) le champ d’amplitude complexe incident sur la lentille (figure 4.2).
Quel est I'effet produit par la lentille sur le champ transmigp, A) a la sortie de la lentille.
Comment peut-on calculer l'iagrale de Rayleigh-Sommerfelé@quation 4.4) de maeie a
déterminer le champ dans lagion focalel/ (z, ys, zy) connaissant sa distributianla sortie

de la lentille,U(p, Ag) ?

z=0 z=A,

A(p)

FiG. 4.2: Lentille de focalisation

La theorie scalaire de la diffraction du premier ordre suit I'approche suivarie probeme.
Tout d’abord, I'effet de la lentille est congde dans I'approximation de la lentille mince. Dans
cette approximation, la valeur de 'amplitude du champ ne varie pas&latéraverge de la
lentille. En revanche, la phase du champ incident est neaj#tant dong que le champ tra-
verse de€paisseurs diffrentes du matiau de la lentille gesentant un indice d&fractionn.
De plus, le point de sortie correspond au point d'eatl effet de la lentille consiste donc sim-
plementa introduire un terme degghhasage dans I'expression du champ.
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Le champ transmis et le champ incident sont doee ffiar la relation suivante (Goodman, 1968,
pp. 78-80) :

U(z,y,Ao) = Uz, y,0) P(x,y) e/F20 ehn=140) (4.5)

ou P(z,y) corresponda la fonction pupille, qui dcrit 'ouverture de la lentille, ef\(p) est
I’ épaisseur de la lentille une distance = \/z2 + y? de son centre.

Pour une lentille spkrique bi-concave, avec des rayoRs et R,, |'épaisseur de la lentille
est dongke par

L'approche classique consistesupposer quereste suffisament faible sur toute I'ouverture de
la lentille de sorte que les racines @&as appaiiasant dans I'expression défaisseurgquation
4.6) peuventtre cevelopiees en &ries de Taylor et que I'on puisseégliger les termes d’ordre
superieura I'ordre deux. Dans ce casépaisseur peldtre approcée par la relation suivante :

Alp) = Ay~ <L _ i) 4.7)

La substitution de ce terme dans I'expression (4.5) et I'utilisation défiaition de la longueur
focale d’'une lentille,

1 11
T=-) (E‘E) (4.8)

donne pour la relation liant le champ transmis au champ incident, dans I'approximation de la
lentille mince, la relation suivante :

Ulp, o) = U(p,0) P(p) exp(jkny) exp(—jf—ff) (4.9)

Le terme de phasexp(jknl,) est une constante complexe qui n'affecte pas la variation spa-
tiale du champ transmis. On ne tiendra donc plus compte de ce terme dans la suite.

La propagation du champ transmis jusg|lé egion focale s’obtient en approximant I'egrale

de Rayleigh-Sommerfeld. Si la distance de propagation de la surface de sortie de la lentille au
plan (zy,ys), définie parz, = |2y — A¢l, est teés grande compéaea I'extension physique du
champa l'intérieur de I'ouverture de la lentille, alors sur toute I'aire céigtation, le terme
cos(1,To1) est plus ou moinggala 1, et au @nominateur, la distaneg, esta peu peségalea

Zpe
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Les termes d’ordre s@pieur regligeé sont sources d’erreurs. Et bien que les approximations
faites sur le facteur en cosinus et sur la distangeau cenominateur ne restent valables que
dans certains cas, I'omission des termes d’ordrésepr dans les exponentielles complexes est
habituellement la source &tart par rappor la treorie de la diffraction du premier ordre. On
introduit donc une fonctio®(x, y; xf, yrzs) de mangrea inclure ces termes d’ordre Ieur.
Dans ce cas, I'expression du champ au point focdrit

1 “+00 “+o00 »
U<xf7yf72f) ~ v U(ﬂ?,’y,O)P(I,y) eXp[]kq)(l’,y,xf,nyf)]
e e ) (4.10)

Les effets que le terme de phase sépptntaire introduit sont appedl aberrations. |l estnoter
gue ces aberrations trouvent leurs origines aussidiemuse de la psence de la lentille, g’
cause des propies de propagation du rayonnement, castire, qu’en plus desaviations
au premier ordre introduit par les surfaces @&iues de la lentille, le comportement de la
lumiere, tel qu'il est écrit par l'integrale de Rayleigh-Sommerfeld, introdégalement une
légere difference par rappoitla relation obtenue en utilisant les approximatiogguiemment
introduites. Meme dans le cas d’une lentille agpigue parfaite, le calcul du champ, qui se pro-
page de la sortie de la lentille vers Egion focale, se complique par I'introduction de terme ex-
ponentiel sup@mentaire dans I'expression de l&égrale. Du fait de leur similagtavec les ef-
fets caués par la pesence de la lentille, cegdations dues la propagation porteggalement

le nom d’aberration.

Supposons que le faisceau est un ddmmavant convergence det que la lentille ait un rayon
dea. Lintégrale estaécrite en terme de coordo@es cylindriques&finies par

xr = apcosf Ty = rcosy

y = apsinf yr = rsingy
Apres ce changement de variables, le champ faealerit

a2

ey

ma? (1 1 2mar
X exp { ~ (Z — ?) pQ] exp {—] )\pr cos( — )| pdpdf

La borne suprieure de I'inégrale est figead/2a de manerea ce que seule 'aire de la lentille
sur laquelle le faisceau laser tombe soit prise en compte. En terme de camedamtiques,

2r  rd/2a
Utz ~ 1= [ /0 U(p, 8, 0) exp [jkD(p, 6: 7, 5, 2/)]

(4.11)

2ralAz
U = —
Af?
2ma
v o= —,

Af
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on a finalement :

d/2a s
U(u,v,1) ~ —/ : /2 (p, 0, O)exp{ [k@(p,@) - u?pQ —vpcos(f — w)l} p dpdf
(4.12)

Afin d’évaluer cette irigrale sur un disque de rayon unitaire, Nijboer et Zernike entlbpe
la fonction d’aberration en uné&sge de poly@mes orthogonaux appgs les polydmes circu-
laires de Zernike,

(n—m)/2

k®(p,0) = ago + % Z ano R0 (p) + Z Z anm R (p) cos(m) (4.13)

ou R™(p) sont les polydbmes de Zernike circulairefinis par

n=1 m=1

(n—m)/2

Rip)= Y (-1

=0

(n —1)!

il [z(n +m) — i]! [%(n “m) — i]! (4.14)

De la sorte, chaque type d’aberration péetre cecrit et quanti® par le coefficienty,,, corres-
pondant dans le@eloppement (4.14). Par exemple, I'aberratioresigfue primaire correspond
an =4etm =0, le coma correspondn = 3 etm = 1, et I'astigmatisme corresporith = 2
etm = 2. Les autres types d’aberrations primaires et secondaires sorégatans les livres de
Linfoot (1955) et Born et Wolf (1980).

Finalement, I'intensé au voisinage du point focalerit :
2

4.4 Resultats

2

d/2a p2rm

Ul(p,0,0) exp {j [l@(p, 0) — UTPQ —vpcos(f — w>] } pdpdf

(4.15)

4.4.1 Profils spatiaux

L'ensemble des lasers pegire clasé en deux grandes familles. Cette classification estdas
sur les caraéfristiques transverses de leurs faisceaux. On trouve les lasers monomodes trans-
verses et les lasers multimodes.

Les lasers monomodes correspondent au nédetetromagatique transverse fondamentia,,
TEMyg. La distribution spatiale d’inten&tdans la direction perpendiculaié€la propagation
du faisceau est gaussienne. La qeadie la distribution d’intengitest caraériseea l'aide de
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la grandeur)M/? (Kogelnik et Li, 1966). Une valeur d&/? unitaire équivauta une distribution
gaussienne parfaite. La distribution d’'intesitst toujours conséée comme gaussienne pour
des valeurs dé/? allant jusque 1.2.

Les lasers multimodes, quaateux, posadent une distribution transverse autre que celle du
modeélectromagatique fondamental. La structure multimode du faisceau afipdarement
pour des valeurs d&/? supgerieuresa 1.3. La distribution d’intendita travers le faisceau laser
n’est plus gaussienne. Pour des lasees@ntant une structure multimode d’oréte\e, la dis-
tribution d’intensié transverse peut presgetee rectangulaire.

Dans nos calculs, nous congidns les deux types de profils spatiaux transverses.

4.4.2 Les aberrations spkriques

En I'absence d’aberrations, la distribution de I'inteagitesente un maximum au point focal de
la lentille. De plus, cette distribution est sginique de part et d'autre du plan focal. Cependant,
en pesence d’aberrations, ce n’est plus le cas.

Pour des lentilles @sentant de faibles aberrations (moins d’une longueur d’onde) et pour des
ondes planes et uniformes, I'egrale (4.15) peudtre €solue analytiguement (Zernike et Nij-
boer, 1949).

La fonction d’aberration pour une lentille mince est deampar (Mahajan, 1991) :
®(r,0; 1) = agr* + a.h'r? cos 0 + a h*r? cos? 0 + aqh/*r? (4.16)

Les differents termes correspondent respectivement aux aberrati@rgsigls, de coma, d’astig-
matisme et de distorsion du champet # correspondent aux coordoges du point consaié
sur la lentille ;4" désigne la hauteur de I'image. On note donc que si I'on c@meidn faisceau
laser parfaitement collim@f seule I'aberration sg@hique subsisteh( = 0).

Pour une lentille de distance focafe ne pésentant que des aberrationsésjdues primaires,
la fonction d’aberration est doée par I'expression suivante (Mahajan, 1991; Born et Wolf,
1980) :

(@) [ n
) = =3t [n =1

2
+ (3n+2)(n — 1)p* + Z—i—lq2 +4(n+ 1)pg| (4.17)

ou p etq repiesentent respectivement le facteur de position et de forme. lls soréslpan:

p = (2f/S)—1 (4.18)
= 1-2f/8 (4.19)
et
Ryt Ry

= 4.2
1= R R (4.20)
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ou S, S’, R, et R, désignent respectivement la distance axiale de la legtillgbjet, la distance
axiale de la lentilléx I'image, le rayon de la face de la lentille se trouvant dans I'espace objet et
le rayon de la face de la lentille se trouvant dans I'espace image.

Dans le cas d'une lentille biconvexe, avB¢ = |R,|, servanta focaliser un faisceau laser
collimate, on ap = —1 etq = 0. Pour une lentille plano-convexe orpa= —1, ¢ valant -1 si
Ri=ccetR; <0,et+l SiRl > 0etR; = .

Les aberrations sg@niques ne @pendent que de la coordaeradiale€quation 4.17). On peut

donc simplifier la relation donnant la distribution de I'integgians le voisinage du point focal
(équation 4.15). On obtieht

I(u,0) = (27;32)2 / " ) e {i koo~ 2]} nwnpar 2

4.4.3 Influence du rayon du faisceau laser sur les aberrations sphiques

(4.21)

...« est cefini comme la plus grande distance entre le front d’'ondé€sghe convergent &hl
et le front d'onde &el. Cette distance maximale corresp@nd(d/2a). Les calculs sont faits
en consiérant I'indice de &fraction du uv grade synthetic fused silica pour lesédéhtes
longueurs d’onde (figure 4.3).

1,60 [ (e (e

o—o UV synthetic fused silica| ]
42— BK7 ]

155

Indice de Hréfracti on
o
o
T

145 F

1.40 Eoeinn, | Loy | | Loy i
0 400 800 1200 1600 2000 2400

A (nm)
FIG. 4.3: Indice de &fraction en fonction de la longueur d’onde du BK7 et de I'uv synthetic
fused silica

La figure 4.4 montre la ma@ie dontd,,, varie en fonction du rayon du faisceau et de la distance
focale de la lentille pour les trois longueurs d’onde udidis au cours de nos travaux (355, 532
et 1064nm).

Yo(z) = i fo% exp(jx cos @) do
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FiGc. 4.4: 9, en fonction de la focale, pour défentes longueurs d’onde (UV synthetic fused
silica) — lentille plano-convexey(= 1)

On ne note pas de grandes éiffnces entre les courbes correspondant awxdiftes longueurs
d’ondes. Nlanmoins, nous les donnaastre indicatif puisqu’elles permettent d’'un simple coup
d’oeil d’avoir une icke de I'importance des aberrations &pfues pour les difrents rayons du
faisceau incident en fonction de la longueur d’onde.

4.4.4 Cas d’'une onde plane d’amplitude constante

Nous allons tout d’abord traiter le cas d’une onde plane d’amplitude constante incidente sur la
lentille. Il s’agit, comme nous I'avongjha indige, d’un cas refsentatif des lasers multimodes.

Supposons que la puissance totale tombant sur cette lentille sowd®ans ce cas, I'iféigrale
de Fresnel-Kirchhoff €crit :

/O " exp {j [k@(/}) - quQ} } Jo(vp)pdp

2
16mwa*

T2

I(u,v) (4.22)
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La mangere dont la distribution d’'intengt pour une puissance incidente totale constagéfzgiad
du rayon du faisceau incident et doncdlg,, est péseng a la figure 4.5.
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FIG. 4.5 Intensié axiale, pour difrents rayons incidents, lorsque les aberrations sont prises
en compte.

Le faisceau se propage de la gauche vers la droitezet= 0 correspond au point focal. Les
calculs ontéte effectes en consigrant une lentille plano-convexg & —1, ¢ = +1), de 50
mm de diangtre, et de 10@hm de distance focale. L'indice défraction de la lentille (uv grade
synthetic fused silica) est de 1.4768855nm (figure 4.3).

Lafigure 4.5(a) corresporaid,,., = 0.04\. Elle montre que dans le cas de faibles aberrations, la
distribution d’intensié presente un maximum unique proche du point focal gaussiénetgie
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est epartie sur une distance axiale de &d. La figure 4.5(b) correspond @,., = 0.56\.

L’ énergie se repartit sur une distance axiale dexthb En revanche, le@placement du maxi-

mum d’intensié vers la lentille est plus important (-0.15m). Les figures??(c-f) montrent

la complexié croissante de la structure de l'integséxiale, ainsi qu’un @placement de plus

en plus grand du volume focal dans la direction de la lentille. Ces figures corresparaiesnt

... de plus en plus importants. On a respectivement pour les figures 4.5(c), (d), (e) et (f), les
valeurs9.03), 22.06, 45.74\ et 144.56\. Pour cette derere valeur, on voit que &nergie se
distribue sur une distance dexbn le long de I'axe optique et que l&dlacement du point focal

est de -2.6nm. Le volume focal augmente lorsqde,, augmente. Typiquement, la distribution
d’énergie dans le cas de la figure 4.5(f) est 2.5 fois plus large que celle de la figure 4.5(a) et 10
fois plus large que celle de la figure 4.5(b).

On noteégalement que I'intengtla plus importante (figure 4.5(b) ne correspond pas autcas o
le maximum de la fonction d’aberration est la plus faible. En effet, gQur= 0.04\, on obtient

une intensi¢ maximale de 1.510'° Wm~2 (figure 4.5(a)), tandis que podr,., = 0.56\, on

a 5.7 10 Wm~2 (figure 4.5(b)). Le maximum d’intengitdiminue ensuite au fur @mesure
gu'augmente le rayon du faisceau incident. On voit donc que toute tentative d’augmenter I'in-
tensié en augmentant le diastre du faisceau incident est v@a I'écheca partir d’une certaine
valeur du rayon incident.

4.4.5 Cas d'une onde plane d’amplitude gaussienne

Consictrons le casl'amplitude de I'onde incidente est gaussienie :

1/2 a2
U(p) = ——2 (—Qd—Q,o?) (4.23)

RV = R

Dans cette expressio; désigne la puissance totale du faisceau laser en watts. On a pour
l'intensité I'expression suivante :

d/2a a2 wuo?
/0 exp (—4d—2p2) exp {j {k@(ﬂ) - %} } Jo(vp)pdp
(4.24)

2
16mwa*

I, v) = A222d%(1 — e 1)

Les figures 4.6, 4.7 et 4.8 reggentent les distributions d’interésiau voisinage du point fo-
cal dans un plan contenant I'axe optique du &yst. |l s’agit de la focalisation d’un faisceau
d’amplitude gaussienne par une lentille plano-convexe en UV-grade fused silicante d&
distance focale. Chacune des figures corresgond rayon du faisceau incident difent. La
figure 4.6(a) correspond un rayon de 3nm sans aberration. Les figures 4.6(b), 4.7(a) et (b),
4.8 correspondent respectivemardes rayons de 3, 7, 12,5 et 1/im.

-d/2a
0

’La puissance totale egfalea2ra® [/~ Iy exp(—4a?p? /d*) pdp = Iy = 4P/ [rd?(1 — e )]
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=0

(@) r=3.0mm,

Az (mm)

(b) r =3.0mm, ®=0.17X

FIG. 4.6: Isophotes dans le cas d’'un faisceau gaussien.
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r (um)

r (um)

(b) 7 =12.5mm, $pay = 52.29A

FIG. 4.7: Isophotes dans le cas d'un faisceau gaussien.
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La figure 4.6(a) est similaire auesultats pesengs par Linfoot et Wolf (1956). On note que
le point focal gaussien et le principal maximum d’inte@sitincident. Les autres maxima sont
situés sur I'axe optique de part et d’autre du point focal et sont & faibles intens#s. De
plus, le premier &ro d’'intensié dans le plan focal é¢ocide avec la valeur obtenue par la re-
lation d’Airy. On noteégalement que la structure des contours d’isointesisitaée en traits
continus blancs, est syatrique par rapport au plan focal.

Lafigure 4.6(b) correspond auwx@&mes conditions que la figure 4.6(a) hormis la prise en compte
cette fois des aberrations sggues ¢,... = 0.17 \). Cette figure dmontre clairement I'in-
fluence d’'une ts faible quanté d’aberrations sg#riques. Le principal maxima de diffraction
ne cdncide cesormais plus avec le point focal gaussien. Ce maxima sagga@ dans la di-
rection de la lentille d’environ 0.mm. De plus, les isocontours ne sont plus &riques par
rapport au plan focal. On ne note aucuneélighce quara I'intensi&€ maximale obtenue dans
les deux cas.

La figure 4.7(a) ... = 5.14 \) montre unécart tes important de la syatrie de la distribu-

tion d’'intensié par rapport au plan focal. Leedlacement du maxima principal de diffraction

est plus important. On note I'apparition de maxima secondaires, dans la direction de la len-
tille, le long de I'axe optique. De plus, I'intengitatteint est plus importante que dans les cas
précedents.

FiG. 4.8:r =17.5mm, ®,,,, = 200.86)
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Finalement, les figures 4.7(bp(..= 52.29)) et 4.8 @,.., = 200.86)\) montrent des distributions
d’intensies compttement éformees. On voit appatise des maxima secondaires le long de
I'axe optique de plus en plus intenses. Les maxima principaux et secondaires se trouvent dans
un rapport de 12 sur 8.

— /20
— {110
— /5

/4

= = N
o o o

Intensité (10" W m?)

o
o

0.0 E o S s S I T — l S S S — l § NN N S — — l I N I T B e
-0.10 -0.05 0.00 0.05 0.10
Az (mm)

(a) Calculs effectéis en ne cons@ant pas d’aberrations

4.0

— /20
— f/10
— f/5

fl4

w
o

Intensité (10° W m?)
= N
(@] (@]

0'(-)2.0

2.0

(b) Calculs effectas en consigrant la contribution des aberrations
spleriques

FIG. 4.9: Intensié axiale au voisinage du point focal pour une lentille plano-convexe

Les profils d’'intensi¢ axiale dans le cas de la convergence d’'un faisceau laser par une len-
tille plano-convexe de 106hm de focale sont f@sengs aux figures 4.9(a) et4.9(b). Comme
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le montre la figure 4.9(a), en I'absence d’aberrations, les pics d'ingsnsint d’autant plus
élevés que le nombr¢ /# est petit. La prise en compte de I'aberration &ppiue montre que

le nombreF" optimal correspond f/10. L'intensité pic n’est que &s Bgerement affeé@e par

la prise en compte de ce type d’aberration : on passe del89 Wm~2 (& = 0) a 3.7x10'°
Wm—2 (@ = 0.56\p"). Pourf /20, I'énergie s2tend sur une distance axiale dei avant de se
concentrer sur 1.inm pour f /10 (figure 4.9(b)). Pour les nombrgssugerieursa ce dernier, la
distribution d’intensié s®tale le long de I'axe optique sur une distance de plus en plus grande :
1.9mm et 2.5mm respectivement pouf/5 et f /4.

La figure 4.10 pesente le comportement qualitatif du seuil de claguage en fonction de la focale
utilisée, pour un faisceau incident gaussien et pouerdfits rayons incidents (3, 5 et itin).

Ces courbes sont cal@dsa partir de Iequation 4.24, pour un rayon incident et une distance
focale dongs, en supposant que l'interésgeuil (...;), du gaz consiéré, est constante.

108 T T T
o—or= 3mm
G—or = 5mm
e—or=10mm

— P, Of°
10°%

g 107 |

s10°F E

o L ]

& ]

10—11? -

_12 1 1 ‘ 1 1
10799 100 1000

f (mm)

FIG. 4.10: Puissance seuil en fonction de la focale, pouerfits rayons incidents.

Pour les diferents rayons, on observe un comportement identique. La puissance seuil suit une
loi du type P..., o< f? pour les grandes distances focaleﬁspartir d’'une certaine distance fo-

cale, cependant du rayon incident, la puissance seuil en fonction de la distance fécaldes’

de cette loi. Lescarts deviennent importants pour une distance focale en die@0, 80 et

210 mm respectivement pour les rayons incidents de 3, 5 el Ces trois paires de pa-
rametres correspondent respectivemarne,., valant 1.14, 1.10, 0.975. On voit donc que la
relation P,/ f? = Ct® nest valable gue lorsque la conditidn,, < 1 est remplie.

Dans le cas d’'un laser monomode, on montre que le rayon au pointdgasf don@ par :
AS
w=———

™ Wo

(4.25)
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ou A, wy et f correspondent respectivementa longueur d’'onde, au rayon du faisceau avant
focalisation eta la distance focale de la lentille. On a donc pour un rayonnem8b66nm et
pour un rayon de &m, w = 3.77 x 107°f.

De plus, la puissance seuff,.,, est releea I'énergie incidente seuik..,, par (voir le cha-
pitre 6) :
Eseui
Poy=0.94 = (4.26)

-
ou 7 correspond la duée de I'impulsion (largeua mi-hauteur).

Les mesures desnergies seuils se sont faitad’aide de quatre lentilles défentes : 50, 75,
100 et 150nm. Ces quatre lentilles correspondent respectiveraem, ., de 0.59, 0.17, 0.07
et 0.02.

L'incertitude relative sur la puissance seuil est dempar :
APs,euil o AEwseuil + AT
Pseuil B Eseuil T

Comme nous I'avons mor#trau chapitre 3, I'incertitude relative suéfiergie seuil, pour un
rayonnement de 35bm, est de 9%. Le profil temporel de I'impulsion&e mesue a I'aide

du photodiode rapide (temps de meat 200 ps) et d’'un oscilloscope Le Croy posdant
une bande passante deGHz et une féquence dchantillonnage de 16:Hz. Un exemple
representatif de signal acquis esépeng a la figure 4.11. Les croix repsentent les points de
mesures et la ligne continue rouge correspaiacourbe d’ajustement. Il s’agit d’'une fonction
gaussienne de la formé = Agexp [—(t — to/7)?]. Dans le cas f@sené sur cette figure, on
trouve respectivement pouy,, t, etr, les valeurs 5.7, 4.57 et 4.71; ce qui donne une largeur
a mi-hauteur de 7.8s. Sur une population de 1000 impulsions, on trouve des valeurs de
comprises entre 7.6 et 8.0. On a dans 7.8 + 2.6%. Finalement, I'incertitude relative totale
sur la puissance seuil est de 12%.

(4.27)
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FIG. 4.11: Mesure de la structure temporelle de I'impulsion laser.
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Ala figure 4.12, on a pogtin P, en fonction deln f. On voit que la relation les liant est
linéaire, c'esta-dire queP..,, < ", ol n est une constante. Un ajustement par &hode des
moindres cags donne pour une valeur de 1.7 (courbe en traits continus noirs de la figure
4.12).

10

=)
\,

Puissance seuil (W)
=
(@]
T
\
\
\
B
1

5 | | | . 1 |
40 100 200
f (mm)

10

FIG. 4.12: Mesure de la puissance seuil en fonction de la focale.

Une estimation de l'incertitude sur la valeuridest obtenue en con&dant les droites de pentes
extrémes (courbe en traits interrompus verts et bleus de la figure 4.12). On a doh® +0.2,
valeura rapprocher de la valeuré&brique 2. En admettant que la puissance seasgmte une
dépendance de la distance focaleféncela implique que pour un gazune pression doie
l'irradiance seuil /.., est independant d¢.

Lirradiance seuil peuétre cetermiree en consigrant I'intersection de la droite d’ajustement
(trait continu noir sur la figure 4.12) avec la drojte= 1. En effet,

[seuil)\2
1Il Pseu” — 2 111 f + 111 ) (4.28)
TWq
On a(ILeu\?)/(mwd) = 7.558 x 107, avec une incertitude doéa par :
Al AN A A
seuil _ 2 + 2 Wo C (429)

]seuil )\ w() + O

ou C correspona I'argument du logarithme du de@xne terme de &quation (4.28) etermire
par la nethode des moindres céass.

Le premier terme du membre de droite vaut 0.2/355, Gedire 0.05%. Le deurime terme
vaut 2<0.5/6, c’esta-dire 16.7%. Finalement, pour le dernier terme on troétemt dongé que
l'incertitude absolue sun C' est de 0.137, une incertitude relative de 13.7%. On abauiite
incertitude relative de 30% sur la valeur de I'irradiance seuil. Cette élerraut donc :

Lo = (1.70 £ 0.50) x 10" Wem ™2
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Cetteétude montre le besoin de prendre en compte l'influence de I'action de I'aberraténgsgeh
primaire. C’est d’autant plus vrai lorsque I'on travaille avec des faisceaux de grandstiam
et/ou lorsqu’on utilise des lentilles avec de faibles distances focales. Il est d’ailleurs souvent
préferable de travailler avec des lentilles asphues du type de celles utgies par Champe-

tier et al. (1968). Autrement, pour pouvoir integper plus facilement les mesures, la condition
®... < X doit étre \erifiee. En utilisant la relation (4.17), on voit que cette condition peut
s’écrire :

f3 S 1 TL3
wt T 32nn—-1A |[n—1

2
+ (3n +2)(n — 1)p* + Z—i_lcf +4(n+ 1)pgq (4.30)

Le tableau 4.1 donne les focales minimadagtiliser lorsque I'on travaille avec des lentilles en
UV grade fused silica, avec un faisceau las&55nm, de 6mm de diangtre.

A (nm)
355 532 1064
Lentille plano-convexe : face coub dans I'espace objet 42 37 30
Lentille plano-convexe : face couwb dans I'espace image 65 58 46
Lentille bi-convexe 46 41 33

Type de lentille

TAB. 4.1: Focales minimalesi(m) a utiliser pour avoi®,,, < A

4.5 Montage exg@rimental

Nous cbturons ce chapitre en illustra@t)'aide de trois montages espmentauxélementaires,
I'effet des aberrations sur la valeur du seuil de claguage de l'air.

4.5.1 Influence du rayon du faisceau incident sur le seuil de claguage de

I'air
f=-75 mm f=75mm
|
e
Faisceau d
laser +—>
Echantillonneur optique

Joulemetre

FIG. 4.13: Montage exgrimental utili€ pourétudier I'effet du rayon incident sur la mesure du
seuil de claquage
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Le premier montage est@seng a la figure 4.13. Le laser utiBspour ces exgriences est un
laser Nd :YAG (CONTINUUM) o@ranta 355nm et a une fequence de tir de 18z. Le
faisceau se propage de la gauche vers la droite. Il traverse d’ab@chantillonneur optique
qui permet de recueillir une fraction dé&fiergie & 6%) afin d’en deduire la valeur de &nergie
incidente sur le sygstme de convergence. Le reste dmergie (¢ 94%) arrive sur une prergre
lentille divergente ( = -75 mm) pour étre diver@, avant détre focali€ par une deurme
lentille convergentef{ = +75mm) placéea une distancé de la premére. Le faisceau incident
pos&de un diaratre de Gnm, et donc le diaratre du faisceau arrivant sur la degixie lentille,
D, en fonction de la distaneéest dong par :

D=6+—— (4.31)

L’ énergie du faisceau incident segte a I'aide d’'une paire de polariseurs (voir chapitre 3).
Le seuil de claquage correspoad’énergie pour laquelle étincelle appaii& La figure 4.14
présente la mesure deehiergie seuil en fonction du rayon incident sur la deme lentille. On

voit que le seuil de claguage diminue lorsque I'on augmente le rayon incident. Cela reste vrai
jusqu’a une certaine valeur du rayon incident valar® mm. Au dek de cette valeur,&nergie

seuil augmente. Pour cette valeur critique du rayon incident, la contribution de I'aberration
spterique devient trop importante et l&ctoissance du rayon au point focal avec le rayon
incident n’est plus suffisante pour compenser l'effet croissant de I'aberrati@nigpé avec
'augmentation du rayon incident. Lorsque I'on passe d’un rayonidei@ un rayon de $hm,

le seuil de claquage est digipar 2.A partir du rayon critique, le seuil de claquage semble
augmenter liBairement en fonction du rayon incident pour atteindre une valeur deJ/pour

un rayon de 23nm.

100 prerrerr :
8ol % ]
A ﬁH |
: gt
a0l ﬁ ]
(i o
i ¢ 352 ]
2.0? §§§§ﬁ 7
D T R 1

Rayon du faisceau incident (mm)

FiG. 4.14:Energie seuil de claquage de I'air en fonction du rayon incident.
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4.5.2 Influence de I'angle d’incidence du faisceau sur le seuil de claquage
de I'air

Le montage ex@rimental est pratiquement leéme que celui de la figure 4.13. Pour cette
manipulation, il n’y a plus de lentille divergente et la lentille convergente estéeasur une
rotation de pecision.

150
=100 [- 4
&

g i ¢
(o))
5
5 sop 5 5 ]
[ ®
[ | ® s ? e ° ‘ ]
%20 -10 0 10 20

Angle d'incidence sur lalentille (degré)

FiG. 4.15: Energie seuil de claquage de I'air en fonction de I'angle d'incidence du faisceau
laser.

Les resultats sont @sengsa la figure 4.15. Cette figure donnéiiergie seuil de claquage en
fonction de 'angle d’'incidence (en degrsur la lentille. On peut faire plusieurs observations.
Tout d’abord, le seuil de claguage est $trique par rappora lI'incidence normale. Ensuite,

I’ énergie seuil resta peu pes constante pour des angles variant da 8deges. En dehors
de cet intervalle, le seuil de claquagepend fortement de I'angle d’incidenceébergie seuil
peutétre multiplée par un facteur 20 pour des angles proches de 1@slegr

4.5.3 Influence de la position du faisceau sur le seuil de claguage de I'air

Dans le dernier montage, la rotation sur laquelle la lentille de convergence ést pssrem-
placge par une translation degmision. Cette modification nous permet dpldcer la lentille
perpendiculairement par rapp@rt’axe optique du sysme.
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FiG. 4.16:Energie seuil de claquage de I'air en fonction de la position du faisceau incident sur
la lentille

Les esultats sont f@@sengesa la figure 4.16. On a pdrtle seuil de claquage en fonction de la
position du faisceau incident sur la lentille de convergence. On note que polgplasaments
de moins de troisam le seuil de claquage est presque constant. Aa-diekette valeur&nergie
seuil augmente consdablement pour atteindre une valeur de 13D pour un é&placement
transverse de lihm.

4.6 Conclusions

Les isophotes que nous avonggenées aux figures 4.6 et 4.&ghontrent le dle important
joué par les aberrations sptiques primaires sur laétermination de la distribution d’inten-
site au point focal. Ces courbes permettent de ctireéa valeur absolue de l'irradiance en
n’'importe quel point. Elles montrent que lorsque l'inte@siécessaire estds importante, I'uti-
lisation de lentilles ayant une faible fonction d’aberration&@leétre recessaire. Dans ce cas,
la region focale est bien locaés et la distribution d’intengdtest syrdtrique par rapport au plan
focal. Les maxima secondaires sur et en dehors de I'axe sont soit inexistants, saiigpbses
intensieés compdtement agligeables.

A coté de cela, les lentilles pasgant des aberrations plus importante&spntent une dis-
tribution d’intensié compétement asyg&trique. La structure est rendue plus compdigar
'ampleur de la égion dans lagquelle les maxima secondaires deviennent importants.

Cetteétude montreegalement que toute tentative pour augmenter l'interdit faisceau la-
ser focali€, en augmentant le diartre du faisceau incident, sevele infructueuse au-dielde
la limite définie par®,., ~ \. Lorsque les aberrations sont plus important&ndrgie se dis-
tribue dans un volume focal plus grand. Dans le cas des lasers monomodes, onaaboetit
distribution d’intensié axiale presque constante.
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L'expression commuément utili€e pour calculer la longueur de kegion focale] = 2(v/2 —
1)f20/D, n’est applicable que lorsque,,, est tés petit. Lorsqué, ., est plus grand qu’une fois
la longueur d’'onde, la longuediaugmente avec le diagtre du faisceau incidenf}, au lieu de
diminuer enl/D. On aboutita des comportements identiques lorsqlétudie le comportement
du rayon de focalisation. Une carpuence &s importante de cette deéné remarque est que
lorsqued,.., > A I'expression usuellement utiBe conduita une surestimation de l'irradiance
au point focal en sous- estimant la section du faisceau fécalis

En plus de peciser le type de rayonnement et la saédiinous avons mo@u’il estegalement
nécessaire de donner les aberrations duesystoptique utilis.



CHAPITRES

CALCUL DU SEUIL DE CLAQUAGE

5.1 Modele

L'int érét croissant dans les phonenes détincelles laser se traduit par les nombrelutasges
experimentales entreprises dans ce domaine.&edes exprimentales ont mor#rque I'in-
tensié seuil de claquage pour a reolle d’azote n'augmente pas |satiguement lorsque la
longueur d’'onde du rayonnement augmente, masemte des pics dans le domaine ultra-violet
(335nm). Des tentatives pour inter@er les esultats exprimentaux de Sircar et al. (1996), en
adoptant un mogle simplifé tenant compte de I'effet comi@rde I'ionisation multiphotonique
et de l'ionisation par cascade et eegligeant les pertes @lectrons, onete faites (Gamal et
Abdel Harith, 1981). Bien qu’un bon accord fut trapour les longueurs d’'onde de 532 et

de 1064nm, les valeurs d’intengits seuils obtenues pour 266 et 355nm présentaient des
divergences importantes par rapport aux mesuresrerpntales.

Les seuils de claquage des gaz peuvdre calcuks, en principe, en iagrant lequation de
continui€é (5.1) par rapport au temps et aux variables spatiales et e_regfjuqu’un certain
dege d’ionisation soit atteint avant la fin de I'impulsion.

on

E(F, t) = Z a;F" + (v — vy)n + DV?n — Rn® (5.1)

Il s’agit la d’'une fiche assez complekéant dong que les fequences, et le ou les coefficients de
diffusion doiventétre calcugésa partir de Iequation de Boltzmann, ce qui exige la connaissance
de nombreuses sections efficacedastiques souvent mal connues. De plus, seul le taux d’ioni-
sation multiphotonique de quelques gazjes longueurs d’onde &gfiques, est mesér C'est
pourquoi nous avons choisi d’aborder le perbke d’un point de vue plus phonenologique.

5.1.1 Terme de transition multiphotonique

La probabilie pour qu’unélectron soit pgsent, dans le tout petit volume qu’est le volume

de focalisation avant laétharge, est pratiquemerigiligeable. Le€lectrons primaires de la
décharge doivent doritre produits par le flux laser lui@me. Les photons du laser ayant une
energie tes inkrieurea I'énergie d’ionisation des atomes du gaz, I'effet pbégotrique simple
esténergtiguement impossible. Compte tenu de&stfortes valeurs du flux lumineux, on est
conduita admettre que des transitions multiphotoniques se produisélgctron initial,a partir

duquel le penonene de cascade peut sevdlopper, peut facilemetre gréré par ionisation
multiphotonique du gaz, si la longueur d’onde du rayonnement est suffisamment courte et la
puissance suffisante. Par exemple, cazrsids le cas de I'azote, pression atmosghique, ir-

radié par un rayonnement de longueur d’onde- 532 nm. Le flux d’énergie lumineuse seuil

105
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nécessaire pour obtenir le claquage es? d&)'* Wem =2, pour une impulsion de 1fs (Rosen
et Weyl, 1987). Lionisation multiphotonique de la réoule d’azote requiert I'absorption de
sept photons. La section efficace d’ionisation multiphotonique pour un faisceaereoblest
deoc =9-107 (Wem2)""s~! (Rosen et Weyl, 1987). La densitI'électron produit pendant
10ns vaut donc 9-1077 x (2-10'1)7 x 1078 n = 1.2-107% n, ol n repesente la densgit
volumique du nombre de mitules d’azoteA |a pression atmosggrique,n = 2- 10 cm3et
on peut donc s’attendr@ trouver au moins ualectron produit par ionisation multiphotonique
si le volume de focalisationépasset.3 - 1077 cm?. La présence d’impurés pésentant de
faibles potentiels d’ionisation, telles que les vapeurs organiques, petgarement contribuer
significativement la ¢erération délectrons initiaux par ionisation multiphotonique.

Le probEme de |€lectron initial devient pluséieux aux grandes longueurs d’onde. Le seull

de claquage par avalanche est beaucoup plus bas et les transitions multiphotoniques ne peuvent
plus fournir le moindreelectron. Des exgriences meges dans I'aia une longueur d’onde de

10.6 um ont monté que le claquage devenait @enement sporadique. La probal&ld’initier

un claquage augmente en fonction du flux lumineux del®0%. La éfinition du claguage

est geréralement prise commitant la densé de flux lumineux au-dessus de laquelle le cla-
guage du gaz se produirait dans cinquante pour cent des cas (Hill et al., 1971; Chan et al.,
1973). On a&galement dcouvert que la @sence de particules cidiales en suspension dans

le volume de focalisation pouvaitgalement initier le claquage (Lencioni, 1973; Canavan et
Nielsen, 1973). Dans des conditions normales, la concentration de particules plus grandes que
0.1 um peut exéder10* particulesém?. Ces particules gchauffent sous le rayonnement du
laser et peuvent donc ainsi fournir delgectrons paémission thermimnique. Afin déliminer

le carackre sporadique du claquage, desérignces onete merees dans un milieu gazeux
partiellement peioni€. L'impulsion lasetétait ceclenclee un certain tempat, apes qu’une
décharge, dont la fonctiogtait d'ioniser le gaz, ait travegde gaz (Chalmeton, 1969; Smith,
1970; Brown et Smith, 1972; Chan et al., 1973). En supposant un taux de recombinaison disso-
ciativea deux corps dé0~" cm?®s~! pourN3, on peut facilement calculer l&&droissance de la
concentration dlectrons :

dn.

i —10""n? (5.2)

Ce qui donne, en supposant que< n. :

Neg — Ne 107

=105 ¢ =
" nooNE At

(5.3)

ou n.o represente la concentration initiale éfectrons. Cette deniie équation montre que si
At < 1073s, n. est plus grand qued'® ecm =3, cela repesentera une concentration suffisamment
elevee pour fournir le€lectrons primaires dans le volume focal.

Des exjeriences meees par Yablonovich (1974; 197&)une longueur d’'onde de 10u6n ont
demontg, de margére convaincante, I'influence dekectrons primaires sur le seuil de claquage.

Il a notamment moné que ce seuil pouvait augmenter de quelques ordres de grandeur lorsque
I'on €limine les impurdis et autres particules du volume de focalisation. En filtrant toutes les
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particules plus grandes que Quin, Yablonovich aéte capable d’atteindre des seuils de cla-
quage del0'? Wem—2. Des seuils dix fois plus importants osi obtenus avec de 'azotes
pur parévaporation lente du liquide. Le gaz ainsi obtenu est pratiquenggatuivu d’@rosols

et d'impureés organiques psentant des potentiels d’ionisation faibles.

Pour des intengis laser suffisammepteees, le champlectriqgue peuétre suffisamment in-
tense pour arracher @hectron @riphérique par effet tunnel. Un traitement semi-classique de la
photoionisation par effet tunnel dans le champ d’un lagdt éevelope, en 1964, par Keldysh.

Il esta noter que rme dans un milieuépourvu de poussies et d'impuréts, on peut toujours
s’attendrea un faible taux d’'ionisationilaux rayonnements cosmiqueséa radioactivié na-
turelle. La concentration en ions dans I'atmosyh au niveau de la mer, est de I'odrel@é a
103 em 3. Il W’existe reanmoins pas électrons libresétant doné qu’une fois @rérés ceux-ci
s’attachent rapidement aux nécules d’'oxy@ne, dans une collisicatrois corps, pour former
des ionsO; qui presentent unénergie de liaison de 0.36/ (Huber et Herzberg, 1979). Le
temps de vie d®; est del0~" s pour une densitd'énergie de - 10° Wem 2. Puisque le seuil
de claquage pour une longue impulsion de l&it0.6um est de3 - 10° Wem 2 (Kroll et Wat-
son, 1972; Canavan et al., 1972; Brown et Smith, 1972; Lencioni, 1973), eéfpemieme plus
faible pour les plus courtes longueurs d’onde, il est correct de trait@detrons s comme
libres pour toutes les egpiences rarees avec des rayonnements laser de longueurs d’onde plus
petites que 10.am.

Le taux d’ionisation par transition multiphotonique est proportiorinél, ol i repesente le
nombre de photons deva@tre absorbs simulta@ment pour ioniser la particufedu gaz {.e.,
m = partie entére deF;/hv + 1). Le coefficients; est obtenu soit par calcul soit par mesare
de tes faibles dengts.

Les calculs et travaux #oriques pionniers sur I'ionisation multiphotonique ét# entrepris

a la moité des anees soixante par Keldysh (1965), Bebb et Gold (1965), Morton (1967), Voro-
nov (1967) et Gontier et Trahin (1968). La plupart des traiteme@tsriues utilisent la #orie

des perturbationd I'ordre: afin de calculer leglements de matricei|[(e/c)p - A]’| f> de cette
transition entre Btat initial <i| (li€) et I'etat final| f> (libre), avecA repgsentant le potentiel
vecteur du champlectromagatique assoéi au faisceau laser. Les calculs deviennert tite
compligLés et longs lorsqueaugmente, des sommes multiples suré&lass interrédiaires de-
vantétre calcukes.

Bebb et Gold (1965) utilisent des approximations pour le calcul des sommes sur éesrdf
états et ont trat £paément lestats interradiaires ayant desnergies proches désergies
résonnantes proportionnelléd’énergie des photonse., ¢; ~ khv (k < m) Ceci conduita
une optimisation du taux d’ionisation photonique au voisinage dédanance, wl’ordre du
processus passe deak.

Une autre expression du taux d’ionisation multiphotoniqu@eaobtenue par Morgan (1975).
A cette fin, il a Esolu un sysime déquations diferentielles cou@es pour le®tats virtuels
peupks par I'absorption d& photons. Cegtats sont suppés se ésexciter sponta@ament avec
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un temps de vie;, donré par le principe d’incertitude d’Heinsenberg. En supposant toutes les
sections efficaces d’absorptian,, égales, il trouve

(5.4)

Wm:< o >m( 2Tw

Tw? m —1)!
Keldysh (1965) a utilié une approche non-perturbative p@uadier le cas de I'atome d’hy-

drogene dans un champ de radiatioestintense. La relation qu’il obtient pour le taux d’ionisa-
tion est la suivante :

3/2 .
2F E

Wy = w ! 7 S, L exp
hw \ /142 hew

ou S(v, E;/hw) est une fonction qui varie lentement par rapgotine fonction exponentielle,
E; est le potentiel d’ionisation efficace valant pa@fidition £;(1 + 1/+2), v est un parargtre
qui vaut(w?Erm, /e?E?)!/? et®(z) = [ exp(y? — 22)dy correspond l'intégrale de Dawson
(Abramowitz et Stegun, 1972).

Fuw 1+ 292 (©-5)

2F V1+92

Pour les longueurs d’onde utiéies dans notre travail, on trouve desgfuences angulaires
de 5.3 x 10%, 3.5 x 10" et 1.8 x 10'° respectivement pour 355m, 532 nm et 1064nm.
De manere plus @rerale, pour la plupart des atomes et émiles on trouve des potentiels
d’ionisation compris entre 5 et 25/. De plus, I'ordre de grandeur du charafectrique ren-
conté dans les probimes détincelle laser est d&)” V cm™!. Par exemple, si on congk
un potentiel d’'ionisation de 15V, on obtient finalement pouy une valeur de l'ordre de
2x10%-1.32x 107 ~ 26 > 1. Dans ce cas, le terme d’ordrerp devient pgpondrant dans
le developpement dé (v, F;/hw) (&q. 5.7).

Dans le systme MKS, le chamgglectrique efficacel, est lié a la densi de puissance &te,
I, par

I

cneg

E* =

(5.6)
On aboutit finalemera I'expression suivante pour le taux d’ionisation,
E[ 3/2 62] F E[ E~[
=Vv2 — _— 2k— — | @ 2k — 2— 57
wy = V2w (hw) dmenegcw? By P huw hw ®.7)
ou k represente le plus petit nombre entier de photons dont la sommendggies dpasse le

potentiel d’ionisation.

5.1.2 Phenomene de cascade

Les électrons primaires ord leur naissance unenergie tes faible. Ills gagnent cependant
de I'énergie lorsqu’ils sont soums un flux lumineux. Les canismes @chauffement des
électrons sont :
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— les collisionslastiques photobietrons (effet Compton) ;
— les collisions iklastiques photoglectron3®™ particule (bremsstrahlung inverse).

Ces deux effets peuvent a pri@tre soita un photon soia plusieurs photons. L'effet Compton
est gereralement agligeable comme nous allons le montrer. En effet, on peut monter que I'effet
dominant est d a un terme non ligaire demission induite. On obtient ainsi,

d s 1, X (Fh\?
a(lﬂTe> = 57"’6 \/ﬁe - (58)

ou r. est le rayon classique deelectron.

D’autre part, 'analyse des collisionsélastiques photoglectron donne en con&dant v,
constant, la formule suivante,

d 32 Sm (F hv\ e?v
%(k?Te> - ? c mw2 (59)
En rapprochant ces deux derniegsultats on peucrire :
L (KT.) 2o h F
i 3)/(; — = E——T’eiF ~4x 107 — (5.10)
%(kTe)bremsstrahlung 2 3meC2kTe Ven Veny kTe

TypiquementkT, est de I'ordre de 16V, le flux de photonsf’, est de I'ordre d&0*° photons
cm~ 2 s~ lety,, est de I'ordre de0'? s~1. Ce qui donne un rapport d®—3. On en conclut que
I'effet Compton ne peut jouer déle ppondrant qu'aux basses pressions et pour des flux
photoniques tesélees.

L'effet dominant dans notre cas est donc le bremsstrahlung invers@&cBatiffement estid
a I'action combige du chamglectrique et des collisions et s’exprime par la relation (Raizer,
1997) :

du € v, )

T a— 5.11
dt  mew? + 12 (®.11)

ou u est I'energie moyenne dedectrons,’ I'amplitude du champ efficacey sa flequence
angulaire et; la frequence de collisioglectron-neutre. Dans le cas d’'un gaz hogg la
frequence de collisioglectron-neutre moyenne vaut.o,,. Pour I'air a la tem@rature am-
bianteo,., ~ 10~ cm?. De plus, proche du seuil de claguagénkérgieélectronique moyenne
est da peu pes le tiers, voire le quart deghergie d’ionisation du gake., 3a 6eV. Nous obte-
nons donc pour la &quence de collision,, ~ 2 x 10'2p, avecp correspondard la pression en
atmosplere. On adone?, < w? et on trouve un taux @chauffement qui varie ext (eq. 5.11).

Négligeons pour l'instant les pertes par collisions et carsids de plus que tous légectrons
dont I'énergie cigtique atteint Energie d’ionisation£;, produisent rapidement un nouvel
électron libre. Par urét de temps, uilectron gagne unénergiedu/dt donrée par la rela-
tion (5.11), c’esta-dire que le tempsétessaireé I'électron pour atteindre urenergieégale
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au potentiel d’ionisation est doérparE;/(du/dt). On obtient une #quence d’ionisation par
collision électronique donge par(du/dt)/E;. Le taux d’'ionisation est donc doarmpar :

v, 2 F?
as = 5.12
oo (o) () 612
En utilisant la relation (5.6), on obtient finalement pour le taux d’ionisation en fonction de
lintensité [ :
v, e?
as = It 5.13
¥ (w2 + l/f_n) (cnaomeEI) ®) ( )

5.1.3 Terme de perte par collisiorelastique

Une collisionélastique est un processus au cours duquel la structure int&mner(jie potentiel)
des particules entrant en collision ne change pas. Ce processus ésenéppar la eaction
suivante :

A+B— A+ B

avec
Er=Ks+Va+Kpg+Vp=K,+Vy+Kp+Vj

Vi = VA et Vg = Vé

ou K 4 etV, repesentent respectivement kesergies citique et potentielle de la particule
avant la collision. Cegénergies devienneri’, etV suitea la collision. Les grandeuis s, Vg,
K3 etVy, sont similaires mais concernent la particéde

Un électron qui entre en collision avec un atome ou uneecwde peut donc perdre défiergie
au profit de Iénergie ciitique de I'autre particule par des collisigglastiques. On montre que
le taux de perte @nergie par collisiolastique est dornpar la relation suivante :

du me w?v

—=-2——""q 5.14

dt M w? + 12, (.14)
Ce qui donne, en suivant leéme raisonnement gala section gcedente, un terme de contri-
bution régativea la frequence d’ionisatioreg. 5.13), don@ par

me W,
92— T Ny,
ME;w? +1v2,
Cette expression peut encdree simplifée si on suppose queehergie moyenne dédectrons

vaut £7/2 pour un ensemble électrons quasi-libres pasant de€nergies ciatiques com-
prises entre 0 el’;. On obtient finalement :

Vee =

(5.15)

me WU,

Ve = =775
M w? + 12,

(5.16)
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5.1.4 Terme de diffusion

Lesélectrons qui sortent du volume focal ne sont plus soumis au flux du laser; ils refroidissent
rapidement par collision et ne participergtsdiors plus au gfnonene de cascade ; ils peuvent
doncétre consiédrées comme perdus. La diffusion est libre agbdt de la cascade et ensuite
ambipolaire.

En geréral, on peut cons&ter, comme I'ont prop@Haught et al. (1966), que le volume focal
est de forme cylindrique de rayon, et de longueur axialé, donrés par,

ro— %f@ (5.17)
. ﬁz—lf_]? (5.18)

ou R et correspondent repectivement au rayoid ¢t divergence du faisceau tombant sur la
lentille de distance focalg.

MacDonald (1966) a morérque dans le cas d’'une cavitylindrique de longueuret de rayon
r, la longueur caraétistique de diffusion\ est donie par

1 ™2  [24)°

— (= - A

A? (l) * ( r ) (5-19)
Le taux de perte @&lectrons du volume focal par diffusion est dérpar (Smith et Meyerand,
1976; Kroll et Watson, 1972) :

D
Vit = P (5.20)
D’autre part, le coefficient de diffusion est d@nguant& lui par :
2 E
D 4 ! (5.21)

3Melen  3Melen

Et finalement, on obtient pour le taux de pertéldttrons par diffusion I'expression suivante :
2 [/24\°
(5> + (—) ] (5.22)
l r

5.1.5 Terme de perte par collision ilastique

Ey

Vor = o———
3MeVen

Dans le cas des collisionsélastiques, il y a un changement daritdt interne des atomes ou
des moécules participant aux collisions aukmkend de Energie cigtique de<lectrons. La
collision A + B — A + B* est un exemple de collisionétastique. L&toile surB indique

que cette particule se trouve dansaiat excié, c’esta-dire quel’}, est plus grand quég. On

peut se eferer par exempla I'ouvrage de Hasted (1964) pour une description exhaustive des
collisions norélastiques faisant intervenir des atomes.
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Refroidissement dedectrons par collisionslastiques.

FIG. 5.1: Sclema de 'ensemble des processus intervenant dans le claquage

Le changement de la structure interne peut concerner, lorsqu'’il s’agit d’atomésedifetats
électroniques. Dans le cas de malles, il fauttgalement tenir compte de I'excitation des ni-
veaux vibrationnels et rotationnels. Le calcul exacte des termes de pesasé necanisme
est tes difficile, étant dong la neconnaissance des taux d’excitation et dsexcitation des
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differents niveaunergtiques. Le proldme esegalement compliceipar le fait que I'excita-

tion d’un atome ou d’'une métule ne re@sente pas foemment un terme de perte. Sila particule
reste exciée suffisamment longtemps et qu’elle reste dans le volume de focal, elle peut four-
nir un €électron par photoionisation ou bi@tre ioni€e par collisiorelectronique. Lorsque le
temps de vie du niveau exeiest tes court, la ésexcitation peut se produire aveertiission

d’un photon. Ce dernier pouva@tre Eabsorb par le gaz puisqu’il correspordune féEquence
caracéristique des particules du gadtant dong ces complications, les pertes par collisions
inélastiques sontaréralement traées en introduisant des paratmes pnonénologiques (Chan

et al., 1973). Dans notre mek, nous n’avons pas tenu compte de ce terme de perte.

L'ensemble des processé&®mentaires qui interviennent dans leepbnene de cascade est
sckemati€ a la figure 5.1

5.1.6 Terme de recombinaison

La recombinaisorelectron-ion est un processus important pogtedminer le éveloppement

de l'ionisation lors du pénonene de cascade. Dans les premiers instants, la contribution de
la recombinaison aux pertes est relativement faibkarnoins, ces pertes sont d’autant plus
importantes que la denséiélectronique augmentédq. 5.1).

5.1.7 Critere de claguage

Nous avons adoptcomme criégre de claquege celui proopar Phelps (1966) et qui indique
gue le claquage d’'un gaz correspaadionisation de 0.1% de ses particules. Il s’agit d'un
critere qui trouve une justification e&mentale dans les travaux de Young et Hercher (1967).

Si on consiére un gaza une pressiop et a une temprature’, on obtient une concentra-
tion électronique seuil (eam—3) de 7.34x10'®p/T', ol la pression s’exprime en atmosph et
la temgerature en kelvinA la temperature ambiante (298) eta la pression atmosphique, on
a doncne, e = 2.5 x 10 cm ™3,

5.1.8 Equation du claguage optique

Afin de determiner la dengitde puissance requise pour produire le claquage optigwe)dition
de la concentratiolectronique sous l'influence de I'impulsion laser déite calcude. La
forme gerérique de léquationa laquelle obit la concentratio@lectronique est la suivante :

dn,

dt = wON + [Vcas_ Vee — Vdif]ne - Rng (523)

Les trois premiers termedrivent la ceation délectronsa travers I'absorption multiphoto-
nigue et l'ionisation par cascade. Les termes restant tiennent compte des peltetatis
respectivement par diffusion en dehors du volume focal, et par recombinaison. La plupart des
études pecedentes @gligent soit I'ionisation multiphotonique soit les pertes par recombinai-
son. Dans notre analyse nous tenons compte de tous ces t&rois.de cela, une analyse de
I'absorption et de la den&td’énergie du plasma esgalement faite.
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Le demarrage du @monene de cascade requiert, comme nous I'avons dit,dagurce d&lec-
trons primaires dans le volume focal. Nous avons nene dans des gazesr purs, ces
électrons sont produits par I'inteadiaire de l'ionisation multiphotonique. Nous cor&sidns
donc, dans notre meéde, que le processus de cascade ne peugskerither que lorsqu’au
moins unélectron primaire appaitai.e., n.m > > 1. Le claquage en psence d'impurés est
mocklisé en consiérant a priori I'existence d’uglectron dans le volume focal.

5.2 Resultats

5.2.1 Influence de la longueur d’onde

— Tonisation multiphotonique + avalanche
-~ Tonisation multiphotonique

—— Ionisation multiphotonique

>
T

10'°F

=

L . 3
Concentration électronique (cm *)
L . 3
Concentration électronique (cm ~)

— Tonisation multiphotonique + avalanche
- = Tonisation multiphotonique

— Ionisation multiphotonique + avalanche
-~ Tonisation multiphotonique

. . 3
Concentration électronique (cm °)

L . 3
Concentration électronique (cm *)

() A = 900nm, Ejc = 19.1mJ (d) A =1064nm, Ejc = 14.8mJ

FiG. 5.2:Evolution de la concentratioglectroniquea differentes longueurs d’ondes

La figure 5.2 pesente Evolution de la dengt d’électrons libres dans un gaz d’azoteN
pour les diferentes longueurs d’ondes. Ces figur&sitant quelques remarques. Tout d’abord
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on voit que Iévolution de la concentratioglectronique est essentiellement g@etpar I'ioni-
sation multiphotonique aux faibles longueurs d’ondes (figure 5.2 (a)). Pour les plus grandes
longueurs d’ondes l'ionisation par les collisioglectroniques prend plus d’'importance (figure
5.2(b) et (c)).A 1064 nm (figure 5.2(d)) la densitélectronique célectrons libres ciib lente-
menta cause des transitions multiphotoniques. Cependzsjde le premiegletron libre est
géréré dans le volume focal, I'ionisation par cascade commence et dommeapidement la
production délectrons libres. La concentrati@hectronique crid consicerablement en moins
d’'une nanoseconde. Lorsque I'on atteint des concentradil@esroniques &rsélewees, la crois-
sance exponentielle est alors freinpar lesé&actions de recombinaison (n2). Un équilibre
dynamiqgue entre la production et la pertéldctrons ftablit durant cette phase &volution de

la concentratiorglectronique suit@s lors le comportement temporel de la déndi puissance
de I'impulsion. Lorsqu’on arrived l'aile de la gaussienne legactions de recombinaison ne
peuvent plugtre comperes par la production dlectrons libres. La denéid’électrons libres
décrdt tres rapidemert la fin de I'impulsion. Le&lectrons produits par cascade sont @eld
ordres de grandeur plus importants que la contribution de I'ionisation multiphotonique.

Pour une longueur d’onde de 35 le temps de moge de la cascaddectronique est beau-
coup plus faible. Un taux d’ionisation plése\é est i@cessaire pour atteindre la deégititique.

La densié de puissance seuil augmente. Gefpour effet de favoriser la productiorédectrons

par ionisation multiphotoniqua cause de la forteapendance du taux d’ionisati@na densi

de puissance radiativec(7*). Le taux d’ionisation par cascadeune @pendance e (voir
équation 5.13). La contribution de I'ionisation multiphotonique devient donc plus importante
avec la @croissance de la longueur d’onde. [&derdes transitions multiphoniques est parti-
culierement important pour les longueurs d’ondé&riguresa 400nm (figure 5.4).

L’ évolution de la dengit desélectrons libres est car&eise par une interaction entre l'ioni-
sation multiphotonique, l'ionisation par cascade et par les pertes par recombinaisons durant la
durée de I'impulsion. Nosésultats suggrent, que pour des impulsions et pour des longueurs
d’onde sitees dans l'infrarouge (1064m), le seuil de claquage esérmireé par la densi

de puissanceatessaire pour produire le prem@ectron libre par absorption multiphotonique.

A cette dens, qui est atteinte au maximum de I'impulsion laser, le taux d’'ionisation par cas-
cade est si important que la deis#iectronique critique est atteinte presque instaarant.

Ce comportement diffre aux longueurs d’onde sites dans le visible,lola difference entre

le taux d'ionisation par transition multiphotonique et par cascade est beaucoup plusAaible.
cause d’'une probabiétplus grande d’ioniser par les transitions multiphotoniques, la d@ensit
électroniqgue augmente consrdblement avant que lI'impulsion n’ait atteint son pic de puis-
sance. Le seuil de claquage essdors @termire par I'interaction entre I'ionisation par cas-
cade et la recombinaisoftant dong que le taux d'ionisation par cascade est ralenti par les
recombinaisons, la densitritique est atteinte lorsque I'impulsion passe par son maximum de
puissance.

On a monte que pour des impulsions de quelques nanosecondédectnon primaire suffi-

sait pour @clencher 'emballement. En revanche, pour des impulsions plus courtes, de I'ordre
de quelques dizaines de picosecondes, un nombre beaucoup plus impa@tactrahs pri-
maires doi@tre produit par ionisation multiphotonique afin de compenser le fait que pour qu’un
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électron produise un nouvélectron par collision ionisante il faut un temps minimumékde
Pour une longueur d’'onde de 1064, par exemple, on & = 11, et donc le tempsatessaire
pour produire deuglectronsa partir d’'un seul est & peu pes 6ps. Une cascade quiénarre
a partir d’'un seuklectron (figure 5.3) produira au bout de @9au plus23%/¢ = 32 électrons
libres ce qui est comptement Bgligeable.
2’ 2! 2’ 2’
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° e
./ ‘\o

FiG. 5.3: Production dlectrons par cascade

La figure 5.4 pésente volution du seuil de claguage en fonction de la longueur d’'onde du
laser. Les courbes noir, bleu et rouge correspondent respectivardentlentilles de focale de
50, 100 et 15@nm.

100 R N RN R

G—o f= 50 mm
A—A =100 mm
G—8 f =150 mm

80

60

40

AAAAAAA

Energie seuil (mJ)

AAAAAAK
2 SNV VY -

SSSSSS
.....
SESSECTY A AAAAAIAH

______

o~
S e
aa

SSS
S

20

V. -
VNV B S S SV
SS ST
SSa0acer
S
o

------

v b b b b B b b e

0
300 400 500 600 700 800 900 1000 1100
A (nm)

FIG. 5.4: Seuil de claquage en fonction de la longueur d’onde.
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Dans le cas de la plus courte focale, on distingueawndution du seuil de claquage en fonction
de la longueur d’'onde en escalier jusgpeu pes 700nm. Entre chaque saut deehergie seuil,

on a une valeur constante. Ce comportement traduit le fait que, ugQ0nhm, I’ évolution de

la concentratiorélectronique, et donc du seuil de claquage, estgeiqar I'ionisation multi-
photonique. Les longueurs d’ondes auxquelles surviennent ces sauts correspondent aux discon-
tinuités de la fonction donnant I'entier ingdiatement sugrieura 1.014234 x 107 \. Au-deh,

le seuil de claquageagringole lorsque la longueur d’'onde augmente ; I'ionisation par collision
électronique est devenuegmondtrante. Pour les lentilles de distances focales plus grandes,
I'énergie seuil maximale esépla&e vers les plus courtes longueurs d’ondes. Contrairement
au cas de la lentille de 5@m de focale, pour les longueurs d’ondes &tipuresa celle corres-
pondanta I'énergie seuil maximale, le seuil augmente par palier loraqureit.

5.2.2

La figure 5.5 pesente Evolution de la dengitélectronique lorsque I'on congde dans le vo-
lume focal la pesence priori d’€lectrons libres. La dengiélectronique initiale est prise telle
gu’un électron libre soit ggsent dans le volume focal/0) = 1/27rwJ%zR). Etant doni que le
processus d’ionisation multiphotonique n’est pasessaire pour produiretlectron primaire,

la densié de puissance critique pour un rayonnengebh®64nm est consiédrablement diminee

par rapport au cas d’'un gaz ne contenant pasedtron librea priori. On constate&galement

gue le taux d’ionisation par cascade progresse plus lentement. Le seuil de claquagdast d
détermiré par la valeur du champenessaire pour contre-balancer les pertes par recombinaison.

Influence des impurets
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FiG. 5.5: Concentratioglectronique en fonction du nombreétictrons libres @sents dans le
volume focal,F,. = 14.7mJ, 7 = 6 ns

Pour les longueurs d’ondes s dans le visible, nos calculs ne montrent pas derdiftes
entre le seuil de claguage dans le cas d’'un gaz d’azote pur esanme d'impurés. Une
influence tes forte des impurés est toutefois obtenue pour des longueurs d’ondes dans l'infra-
rouge, egion pour lagquelle la psence d’ulectron primaire est un prequis au éclenchement
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de lionisation par cascade. Les impw@eipeuvent faciliter lagrération délectrons primaires
et ces lors changer radicalemenéVolution temporelle de la densiélectronique et changer

ainsi le seuil de claquage.

5.2.3 Influence de

Les figures 5.6(a) et 5.6(b) montrengvolution temporelle de la densiélectronique dans un

la duée de I'impulsion

gaz, pour des impulsions respectivement de 30 e300
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FIG. 5.6:Evolution de

Dans les deux cas,dhergie incidente correspordl’énergie seuil, c’esk-dire 320uJ pour
A4AmJ pour 'impulsion de 300s. En traits interrompus, nous mon-
trons l'évolution de la concentratio@lectronique due l'ionisation multiphotonique. Nous

'impulsion de 30ps, et 1
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la concentratioglectronique pour des impulsions de 30 et 380
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voyons que ce processus d’'ionisation devient plus important lorsque éa dier I'impulsion
diminue. Son dle est beaucoup plus pron@pour I'impulsion de 3@®s, que celle de 300s.

Bien que les pertes par recombinaison soient importantes pour des impulsions nanosecondes,
leur influence devientégligeable pour les impulsions picosecondes.

La figure 5.7 montre Energie seuil en fonction de la d& de I'impulsion, pour une lentille
de 50mm de distance focale. Les calculs drié faitsa 355 et 1064m. L’ €nergie seuil est
toujours plus faibleéa 355nm qu’a 1064nm. Pour un rayonnement de 3am, I'énergie seuil
présente une@pendance erf % (7 est la duée de 'impulsion) quelle que soit la de de I'im-

pulsion.A 1064nm, la dependance est ef%” pour les impulsions dont la dée est su@rieure
a 2ns.

1070 T T T T T —TTTTTTR
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FIG. 5.7: Energie seuil en fonction de la dag de I'impulsion,f = 50 mm

5.2.4 Influence de la distance focale de I'optique

La figure 5.8 montre Energie seuil en fonction de la distance focalg55, 532 et 1064m.
Pour les distances focalegsrpetites€ 38 mm) I’ énergie requise pour claguer augmente avec
la longueur d’onde. Pour les distance focales comprises entre 38 ehh2®ous obtenons
un seuil de claquage qui n’est pas monotone en fonctioi. dees valeurs ®nergies seuils
les pluséleees sont obtenués532nm. Au-dek de 120mm, I’ énergie requise pour claquér
1064nm augmente cons@tablementA 355 et 532nm, I'augmentation du seuil de claquage
en fonction de la distance focale est beaucoup plus modeste. Le rapport @mdrgie seuib
1064nm et cellea 355 ou 532im peut valoir 2, voire 4 pour les plus grandes focales.
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FIG. 5.8: Energie seuil en fonction de la distance focale duesyst optiquer = 6 ns

5.2.5 Energie absorkee

L’ énergie abso#é®e par unit de volumefF,,, est donge par :

d
Eabs = / d_’lz ne(t) dt
Durée de I'impulsion
2

_ @ Ve / no(t) 1(t) di (5.24)

meceon w? + V2 | _o;

Pour des impulsions de quelques nanosecondes, le coefficient d’absorpégmesspes con-
stant. Cela provient du fait que le profil de la de@éitectronique, pour des dees d’'impulsions

de l'ordre de la nanoseconde jusgujuelques dizaines de nanosecondes, reste relativement
similaire. Au cebut de I'impulsion (aile de la gaussienne) la darsigctronique estégligeable.
Celle-ci devient subitementés importante lors de I'apparition du premidectron primaire
transformant le gaz limé par le volume focal en un plasma&grabsorbant. Lorsque la éer

de I'impulsion tombe en dessous de la nanoseconde, le coefficient d’absotidi gisqua
atteindre une valeur minimum séa aux environs de @s. Cette diminution s’explique par le

fait que des concentratiodectronique&levees ne sont atteintes que tardivemement durant la
durée de I'impulsion.
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FIG. 5.9: Energie seuil en fonction de la distance focale duesyst optiquer = 6 ns

La figure 5.9 montré&également que le gaz d’azote devient absorbant pouéndegies inci-
dentes de 15, 30 et 6@J correspondant respectivementles distances focales de 50, 100 et
150 mm. Ces valeurs sont relativement concordantes avec le choix de la&elesitronique
critiqgue propoé par Phelps (1966)

5.3 Conclusions

Un mockle OD aéte cevelopg@ pour calculer Bvolution de la dengitélectronique durant I'im-
pulsion. Nous avons tenu compte simuéarent de l'ionisation multiphotonique et de I'io-
nisation par collisiorelectronique. Les transitions mutliphotoniques et incorpoées dans
ce formalisme en utilisant la dorie de l'ionisation multiphotoniqueédelopge par Keldysh
(1965).

Nous avons monér que, dans le cas des impulsions nanosecondegntaagion délectrons
libres est initee par des transitions multiphotoniques. Pour une lentille dexaOde focale,
nous avons @monté que l'ionisation multiphotonique piloté elle seule, Evolution de la
concentratiorelectronique lorsque la longueur d’onde du rayonnement laser ésteimfea
une certaine valeur. Dans notre cas, nous avons ggui cette longueur d’'onde se situe aux

environs de 700m. Au-dek de 70(hm, I’ @volution de la dengitélectronique est domée par
le phenonene de cascadedd I'apparition du premieglectron libre.

Le seuil de claquage seetérmine en recgrant qu’un certain degrd’ionisation soit atteint
avant la fin de I'impulsion. Nous avons adeptlans notre approche, le eré¢ propoé par
Phelps (1966) et qui consiséeconsi@rer que le claquage correspoadionisation de 0.1%
des particules du gaz. Nous avons trewn accord qualitatif et quantitatif relativement bon
entre les valeurs pdites et celles mesegs. Cette remarque est toutefaiprendre avec beau-
coup de pecaution, vu I'incertitude &ea la connaissance des sections-efficaces de collisions



122 CALCUL DU SEUIL DE CLAQUAGE

utilisées.

Notre moctle pedit également une&pendance entre le seuil de claquage et la distance fo-
cale beaucoup plus forte lorsque le rayonnement se situe dans I'infrarouge. Nous avons vu qu'il
peut exister un facteur 4 entre les seuils de claquage obteh064nm et ceux @termiresa

355 ou 532um.

A coté de cela, nous avon&térmiré I'évolution de [energie absoée en fonction de &nergie
incidente. Bien que cettevolution nous permette de justifier la @hknce du crére de Phelps
(1966), nous avons obtenu un comportemess toin de celui mesérexgerimentalement. Cet
écart, entre les pdictions du modle et les mesures epmentales, trouve son origine, dans
notre approche, dans l'usage d’'uerergieélectronique moyenne constante.



CHAPITRE 6

LASER-SPARK INDUCED IGNITION AND FLAME CONTROL IN LEAN
METHANE/AIR MIXTURES. ANALYSIS BY OH-PLIF MEASUREMENTS

H. El-Rabii and J.C. Rolon.
Accepg pour la publication dans ISCARAdvances in Combustion and Atmospheric Pollu-
tion”. Editors G. Roy and S. Frolov, Torus-Press, Moscou 2004.

6.1 Introduction

Ignition is defined as the transformation of a system from a nonreactive to a reactive state lea-
ding to thermochemical runaway followed by a rapid transition to self-sustained combustion
(Kuo, 1986). The study of this transformation, as well as the control of the combustion, is of
crucial concern in the combustion field and in a lot of applications. There are many ways to
initiate combustion reactions. The most conventional means is achieved by creating an intense
electrical field between two electrodes to induce breakdown in the gas.

In internal combustion engine, ignition is generally obtained by using a spark device. The ligh-
tening is realized at high frequencies and for a very long operating time. In aircraft gas-turbine
engine, ignition of a reactive stream is achieved once ; the stabilization of the flame is insure by
the recirculation of exhaust gases. Normal operating mode strongly dependent on the way used
to achieve ignition and to stabilize the flame. Thus, a too long ignition delay time can lead to an
accumulation of reactive components in the combustion chamber and can cause a too important
overpressure during the ignition event leading to catastrophic structural damage.

Traditional electric spark ignition devices present severe drawbacks. For instance, one may
think to the presence of high voltage in the system, high level electromagnetic field pertur-
bations and the necessity to locate the ignition device in the neighborhood of a wall. Several
options have been proposed to overcome theses disadvantages. Among them one may quote
plasma jet ignitors, flame jet ignitors, pulsed-jet combustion or systems using the recirculation
of exhaust gases.

Another alternative has appeared after the discovery made in 1963 by Meyerand et Haught,
that under certain conditions, bringing a laser beam to focus can cause a gas to break down,
and subsequently initiate ignition. Weinberg et Wilson (1971) were the first to study the fea-
sibility of using a laser as an ignition source for measuring minimum ignition energy. Since
then, laser-induced ignition has been received considerable attention. The studies reported have
been essentially devoted to the measurement of minimum ignition energies, ignition delay time,
and the study of the evolution of the structure of the ignition kernel for different kinds of laser
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sources (pico- and nanosecond, wavelengths varying from the near UV to the near IR), for gas
mixtures including hydrogen (Spliganin et al., 1995), ammonia (Chen et al., 2001) and hydro-
carbons such as methane (Phuoc et White, 1999; Beduneau et al., 2003) and propane (Lee et al.,
2001).

Nowadays, the design of reproducible and reliable igniters is one of the most challenging task
which is especially relevant to the aircraft gas-turbine engine manufacturers. Issues, such as the
relight of engines following flame extinction at high altitudes, is of crucial concern. Additio-
nally, the possibility of doing multipoint ignition appears to be of great benefit for the use in
internal combustion engines. The use of a suitable optical converging system may allow one
to obtain an optimal flame-front area-to-volume ratio, which has as a consequence to lower the
optimal combustion mixture to the fuel lean side, and hence decrease the emission of pollutants.
However, as fuel-air mixtures becomes lean, small perturbations in the flow, generally due to
thermo-acoustic driven oscillations, can cause the flame to quench. In such regime, laser can be
used to obtain a stable combustion which would be impossible otherwise.

In this paper, we study the laser spark ignition of methane/air mixtures flows using the pla-
nar laser-induced fluorescence (PLIF) technique. The time-resolved images obtained provide
radiative and hydrodynamical information on the structure of the nascent kernel. A simple mo-
del, based on the breakdown propagation wave, is used to estimate the dimensions of the volume
within which the energy is deposited. Minimum ignition energy versus the equivalence ration
are also reported.

6.2 Breakdown wave and plasma dimensions

The focal volume is generally supposed to be cylindrical with length and radius given by the
following relations (Haught et al., 1966) :

I = (V2- 1)%;"2 (6.1)

el

wheref is the focal lengthy is the laser wavelengti) is the unfocused beam diameter @hd

is the beam divergence. However, if we suppose the optical system carefully aligned, the only
significant distortion is introduced by primary spherical aberration (Born et Wolf, 1980). Ho-
wever, as Aaron et al. (1974) showed, relations (7.4) and (7.5) are valid if the greatest distance
between the ideal convergent spherical wavefront and the distorted wavéfgQntjs < A. In

the present work, the laser beam was brought to focus by a plano-convex UV-grade synthetic
fused-silica lens having a focal length of bGn. At 355 nm, the refractive index of the lens
material,n, is equal to 1.4761 (Malitson, 1965). The aberration function for a plano-convex
lens, due to primary spherical aberration , is given by (Mahajan, 1991) :
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(D p)* {4713 — 8n2 + 8] | (6.3)

d(p) = —

V) ==5mpm | a1y
wherep = 2r/a, andr represents the distance measured orthogonal to the beam optic axis,
defined as the direction. The unfocused beam diameter iam, which gives ford, ., the va-
lue1.1\. Hence, condition under which relations (7.4) and (7.5) could be applied is not fulfilled.

Another approach to estimate the volume within which the energy is released was presented
by El-Rabii et al. (2003).

For a Gaussian laser pulse, the temporal laser irradiance piefilg,is given by

P() = Preace™ /7 6.4)

The maximum laser poweR,,..x, is related to the measured pulse enefgy,, by

+oo
Einc = Ppeak/ 6_(t/7)2dt = PpeakTﬁ (65)

o0

wherer is related to the the full width at half maximume(yiy) by the following relation

_ TFWHM (6.6)

T =
2v1In 2

The laser beam used presents a full-divergent angle (86 % of energy)of-@dsand a pulse
width (7ewi) Of 7 ns. It is well known that laser beams differ somewhat from a perfect gaus-
sian beam (Siegman, 1990). In order to take this deviation into account, one introdudés the
factor which describes the departure from ideal gaussian beams and which is defined by

TOwy

M? =
A

(6.7)

where), 6 andw, stand respectively for the laser wavelength, the far-field half-divergent angle,
and the laser beam waist. In our cas£, is equal to 8. A more rigorous expression for the laser
beam quality should take the degradation due to spherical aberration into account (Siegman et
Ruff, 1992).

Assuming an aberration-free optical system and a gaussian beam, the beanvyasthe
focal point is given by (Kogelnik et Li, 1966) :
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wy = 2 ap (6.8)

TTWo

where f stand for the focal length of the lens. Expression (7.10) is valid as lorfgsas wy,
which is the case in our experiments. In the present study, a focal lengthrofibbas been
used, which provides a beam waist of 12in.

The beam radius, as a function of the axial distance after the focusing lens, is given by

w(z) = wa 1+ (Z;g) (6.9)

The volume)V/, of the deposited energy is then given by

1/2
V = 2/ mw?(z) dz (6.10)
0

wherel stands for the maximum axial length of the plasma produced by the laser. In order to
derive an expression for this length, we neglect the effect due to the light emitted by the plasma
and absorbed through an absorption wave (Root, 1989). In addition, we suppose that breakdown
occurred independently at each location where the conditions are fulfilled and that the break-
down threshold is independent of the beam radius.

The local power density is given by

P k 2
I(z,t) = =225 = (t/m) 6.11
(Zv ) 7rw2(z) € ( )
Breakdown takes place as sooni/d8,¢) = I;,,, and the half of the maximum plasma length,

[/2, corresponds to the position for which the peak density power equals the irradiance thre-
shold.

2
INM?
L} [1 + ( 2) = Peak (6.12)
27rwf
which gives
27ij20 B
—1 (6.13)

a2\ Ey
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and finally, we obtain for the volume within which the energy is released, the following expres-
sion :

2(rw?)? [ E, E;
f inc inc
= 2 —1 6.14
3AM? (Ethr - ) Ehe ( )

Figure 7.6 presents the plasma volume, at the end of the pulse, versus the ratio of the incident
energy to the threshold energy. We see that the volume increases with the incident energy. The
slope of the curve decreases until the energy ratio reaches about one and a half the threshold
energy ; value above which the behavior is rather linear. Volumes of the ordeér btm—3are
obtained.
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FIG. 6.1: Plasma volume versus ratio of the peak power to the threshold power

6.3 EXxperimental setup

A schematic of the experimental apparatus is presented in figure 6.2. It consists of six subsys-
tems : a burner, a flow controller, an ignition laser, a probe laser, an intensified charge-coupled
device (ICCD) camera, and a timing system.
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FIG. 6.2: Experimental apparatus

The burner is made of two concentric nozzles. The inner injection nozzlersm2 diameter

and is surrounded by an annular nozzle with a diameter ofig0 The inner nozzle is fed with

a mixture of methane/air, while nitrogen is injected through the surrounding nozzle in order to
prevent the reactive stream from chemical and hydrodynamical disturbances.
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FIG. 6.3: Burner schematic
The gas handling system consists of three Bronkhorst HI-TEC EL-FLOW mass flow meter/con-

trolers. Two of them are used to adjust the methane and air flows to obtain a specific equivalence
ratio. These flows are mixed in a manifold before being directed through the outlet of the in-
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jection nozzle. The third mass flow meter/controller is used to set up the nitrogen flow. The
laser-induced spark is produced at the focus of ann® focal-length lens, by using the out-

put of the third harmonic (354m) of a Nd :YAG laser (Continuum Surelite) operating as a
Q-switched nanosecond (18) laser. The laser is triggered by an external signal provided by a
Berkeley Nucleonics pulse delay generator (model 555), which has eight independent outputs,
with digitally-controlled delay and pulsewidth. Two outputs are used to provide the input TTL
level negative-going signals (8 — 0 V, 10 um wide) at a frequency of 10z. A jitter of 1

ns between input commands and laser output is obtained. The first TTL signal causes the laser
head lamps to flash. The second TTL signal fires the Pockels cell. Laser energy is controlled by
varying the delay between these two signals. To let only one pulse ignite the mixture, the laser is
operated in single shot mode. The probe laser consists of a dye laser (Rodhamine 590) pumped
by a second Nd :YAG laser operating at 532. The probe laser is tuned to thg (5) line of

the (1,0) vibrational band of tha?¥* « X2II (282.667 nm) transition. The pulse energy of

the probe beam is aboutisJ, thus operation is in the linear fluorescence regime. The fluores-
cence signal is collected between 306 and 318 The camera system consists of a Princeton
Instruments ST-133 controller, a programmable timing generator, and a PI-MAX camera. The
camera contains a thermoelectrically cooled (Peltier effect) charge-coupled device sensor and
an intensifier, which consists of a module mounted to the front of the CCD via a fused fiber-
optic bundle. The intensifier can be gated in time down ta.2n operation, data acquired by

the camera are routed to the controller and then to the computer for processing and display.
The external TTL signal which triggers the programming timing generator is provided by a
third output of the pulse delay generator. The duration of light detection is chosen sufficiently
short to keep at negligible level spontaneous emission and chemiluminescence of excited OH
radicals. Figure 6.4 shows the relative positions of the various signals. The window signal is
used in order to supply a pulse signal to the laser just after the ignition pulse has been sent. The
delay time between the Q-switch of the laser ignition and the Q-switch of the probe laser can
be varied.

Flash lamp
of ignition laser

Reference clock L

Q-switch of ”

the ignition laser

Reference window

Camera trigger signal ”

Flash lamp of j ” ” ” ” H H
the probe laser

Q-switch of ” H ” ” ” ”

the probe laser

FIG. 6.4: Timing diagram for PLIF imaging of spark ignition events
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6.4 Imaging technique

The PLIF imaging technique was used to visualize the instantaneous structure and the shape
of the evolving flame kernel initiated by the laser spark. In the present work, we used the OH
radical as the tracer. We choose this molecule because its relaxation processes with different
collision partners are well known. Knowledge of the temperature and the composition of the
flame under study allows one to correct the fluorescence signal for the relaxation processes.
Seitzmann et Hanson (1993) compared the different regimes of LIF and concluded that, if the
guenching is known, the linear regime is the more appropriate regime for quantitative measure-
ments of the OH radical in reacting flows.

The excitation strategy was based on several criteria. The excitation line should be sufficiently
isolated from its closest neighbors in order to be able to tune the dye laser selectively on that
transition. The transition probability should be high enough to provide a high fluorescence si-

gnal yield. In addition, although measurements of flame temperature are available, the correc-
tions to be made may be minimized by choosing a transition weakly sensitive to the tempe-

rature. Finally, the excitation line and the spectral window of observation of the fluorescence

signal should be spectrally resolved in order to prevent interferences with Rayleigh diffusion or

possible reflexions.

The excitation/detection scheme recommended by Seitzmann et Hanson (1993) includes exci-
tation of the OH molecule in the (1-0) vibrational band)atv 283 nm, and time-integrated
detection of the induced fluorescence signal in the (0-0) and (1-1) vibrational band of the
A2¥+ «— XZII electronic transition (betweekh ~ 306 nm and A ~ 318 nm). Analysis of

the absorption spectrum of the (1-0) vibrational band of OH shows that it is preferable to excite
a line of a principal band, that is, tfi& or Q. band. We excite th€), (5) line. It is aliased by

the Q,(5’) line which presents an absorption coefficient ten times weaker@é&h), and is
therefore negligible.

The global population of the excited?X* state corresponds to molecules that have been ex-
cited by the laser. Once excited, the molecules may get deexcited through various processes.
Deexcitation may occur with the emission of a photon or by quenching. Transfer of popula-
tion by RET and VET in the excited state¢>* have only for consequence to redistribute the
population.

6.5 Energy Measurement Experiments

The spark energies were measured with two pyroelectric sensors (Ophir PE25-SH-V?2 - figure
6.5). The first head measured the incident energy by splitting off a fraction of the laser beam
energy, while the second one was placed into the path of the transmitted beam. The fraction
of the energy diverted by the beamsplitter was found to be about 6 %. In order to collect the
maximum of transmitted light a converging lens was inserted between the spark and the last
detector.
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Beamsplitter Burner Pyroelectric sensor 2
I
aE, Converging lens Collecting lens

Pyroelectric sensor 1

FIG. 6.5: Minimum ignition energy measurement setup

The laser spark energy was then calculated from the incident energy minus the transmitted
energy. Figure 6.6 presents the transmitted energy versus incident energy in still air at ambient
temperature. This curve shows that below a certain value of the incident engrgy~{ 3

mJ — no breakdown region), the laser crosses the focal volume without undergoing attenuation.
Between3.0 mJ and3.9 mJ, all shots do not lead necessarily to breakdown (transition region).
Above 3.9mJ (breakdown region), breakdown is obtained at each shot. The transmitted energy
decreases drastically. The important dispersion of the values of the transmitted energy can be
attributed to the fluctuation of the electronic density produced by the breakdown process, which
depends strongly on the laser pulse. At the breakdown threshold, about 15% of the incident
energy is absorbed by the laser spark.
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FIG. 6.6: Transmitted energy versus incident energy
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We may also note that the spark energy increases with the incident energy (figure 6.7), reaching
levels of absorption of about 80% for incident energies ofr0 This is possible if the number

of free electrons grows rapidly to a sufficient concentration to absorb the laser energy, which
indicates that the electron number growth is faster than the laser energy deposition rate.
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FIG. 6.7: Absorption versus incident energy

In the present work, the sources of errors can be resolved into two components. The first one
is due to fluctuations in the conditions where the experiment is conducted. Secondly, there is a
statistical component owing to the limited number of data in each set of measurements. Energy
losses related to diffraction, light emission, and acoustic waves have not been taken into ac-
count. In addition, as pointed out by Chen et al. (2000), systematic errors can be introduced

owing to the presence of residual species within the focal volume of preceding pulses. In order

to prevent pressure perturbation created by the breakdown, all tests were conducted in single
shot mode with a few minutes between two successive shots.

The spark was created at hom above the center of the burner outlet by focusing the laser
beam using a 56im fused silicate lens. The energy threshold measurements were made as fol-
lows. The incident laser beam energy was set at its maximum. Then twenty shots were fired and
successful as well as unsuccessful ignition events were recorded along with their corresponding
incident and transmitted energy. Afterwards, the incident energy was decreased by a few milli-
joules. New shots were done and so on until no ignition was possible. The number of successful
attempts divided by the total number of shots defines the ignition probability. Examples of mea-
surements obtained for different equivalence ratios for a mixture of methane/air are shown in
figure 6.8.
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FIG. 6.8: Ignition probability versus incident energy in a methane/air mixture

Laser-induced breakdown and ignition are stochastic processes. As shown in figure 7.10, break-

Incident energy (m])

down is not a sufficient condition for ignition. The probability of achieving breakdown depends

on several parameters such as the gas composition, the state of the gas, the optical converging

system, the wavelength and the laser beam profile characteristics.
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FiG. 6.9: Minimum ignition energy versus equivalence ratio in a methane/air mixture
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However, our measurements (figure 7.10) show a parabolic dependence of the breakdown thre-
shold on the equivalence ratio. Given its stochastic behavior, some researchers have reported
breakdown or ignition probabilities for a given measured incident laser energy and defined a
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successful ignition event if the ignition probability is equal to 50 %. The minimum ignition
energies presented in figure 7.10 have been obtained following this procedure. It can be obser-
ved that it is impossible to ignite mixtures with an equivalence ratio lower than 0.8, although

a blow off kernel flame was observed for an equivalence ratio of 0.7. On the same figure we
have presented minimum ignition energy measurements reported by Lim (1997). For equiva-
lence ratio above 0.9, our results are in very good agreement with his measurements. However,
in the lean side, our results show a drastically increase of the minimum ignition energy as the
equivalence ratio decreases. Although it was not possible to reach the lowest limit of flamma-
bility of methane in air (5 % in volume), the upper limit was reached (15 % in volume). This
discrepancy is essentially due to the setup used in either experiments. Indeed, in our case, a suc-
cessful event corresponds to an ignited and stabilized flame. Ignition for an equivalence ratio of
0.8, followed by a blow off of the flame, requires only 11, which agrees with Lim’s mea-
sures. Besides, near stoichiometry, a minimum ignition energy of abauk it necessary to

ignite the mixture. This value should be compared to the energy needed when using traditional
electrical spark (0.4nJ— Lewis et von Elbe (1987)). As pointed out by Lee et al. (2001), electro-
magnetic and thermal condition differences between electric and laser spark ignition could lead
to different rates of chemical and thermal diffusion. This may partly explain the discrepancies
between these two ways of initiating combustion reactions. However, Phuoc et White (2002)
showed that the strong shock wave emitted when the spark is created takes about 50% of the
deposited energy, while losses due to radiation represent about 40%, which leaves only about
10% of the deposited energy for ignition. This could explain the discrepancies in the minimum
ignition energy.

6.6 Planar laser-induced fluorescence measurements

The physical processes leading to breakdown are multiphoton excitation and/or electron ava-
lanche (Chin et Lambropoulos, 1984; Morgan, 1975). Once primary electrons are created, they
are heated by inelastic photon-electron collisions (Compton effect) and by inverse bremsstrah-
lung. These two effects lead to single or multiphoton ionization. It has been shown that heating
by Compton effect is generally negligible (Delcroix, 1968; Peyraud, 1968). Nevertheless, once
primary electrons gain enough energy they ionize particles and produce secondary electrons.
During this period of preionization and cascade, the degree of ionization remains weak. Hence,
the plasma is still transparent to the laser beam and the energy deposited by the laser serves
essentially to ionize the gas, while keeping heavy particle cold. When the electronic density
becomes high enough, the plasma becomes very absorbent. This absorption is accompanied by
an expansion of the discharge. The spark presents then an elongated ellipsoidal form, with a
tendency to propagate more rapidly towards the focussing lens. This period of expansion lasts
about 10 to 2Gs Root (1989). On account of the strong absorption due to the dense plasma, a
strongly ionized hot layer is produced towards the laser beam. This layer attenuates the heating
of adjacent layers located in the direction of the propagating beam. Since the laser beam goes
on irradiating its front face, the plasma expands through an absorption wave. In the present
study, the laser irradiance is of the order of one to ten&&f cm 2, which corresponds to a
laser-supported radiation wave (Root, 1989).
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Electronic temperatures of tens to hundredsVofwere reported for air (Mandel'shtam, 1966;
Vanyukov et al., 1968; Litvak et Edwards, 1966). Towards the end of the laser pulse the ir-
radiance of the laser beam decreases, while the irradiated plasma surface increases. The ab-
sorption wave is no longer sustained. Besides, due to the high collision frequency, thermal
equilibrium is rapidly reached. In the extreme case of hydrogen at the temperature\otli®
distance travelled by an atom within a time of dQis less than 0.8am. Therefore, the density

of the heavy particle is the same as before breakdown occurs. Then for a gas Z times ionized, the
pressure is increased by the electronic partial pressure by a factor of 1+Z. The pressure attained
in this small volume can readh®? to 10* atm. This local and quasi-instantaneous overpressure
relative to the surrounding medium gives rise to a strong shock wave, which in some cases, is of
sufficient strength to ignite gas or two-phase mixtures and even to extinguish a diffusion flame
(Schmeider, 1981). This strong shock wave is usually modelled as a blast wave (Taylor, 1950Db).
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During the experiments, the mixture equivalence ratio was varied within the range of 0.8 to
1.4 for an outlet flowspeed of 0 s~!. Successful and unsuccessful ignition events were
recorded. No significant differences were observed during the first hundeefts different
mixture equivalence ratios, as well as when tracking both ignition and non-ignition events. A
representative selection of instantaneous OH PLIF images of the laser ignitio@’laf/air
mixture @ = 0.9, v = 0.8m s~!) is shown in figure 6.10.
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FIG. 6.11: Relative fluorescence signal versus equivalence ratio

A quick growth of the reaction zone is observed at the early timesl@®0.s) and then at a slo-
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wer pace as energy density within the flame kernel decreases. Globally, a clear anisotropy in the
evolution of the kernel evolution was observed. At short times {0 us), a pear-shape kernel
undergoing axial contraction is observed. At abou20the contracted kernel splits into two
parts, giving a toroidal shape (similar to electrode spark ignition). At€G tendency of the

flame to move back towards the laser source is observed, until the kernel splits again, leading
to two separate reactive zones. This hydrodynamical behavior agrees with those reported by
Spliganin et al. (1995) and Chen et al. (2001).

Spatially-integrated total OH PLIF signal as a function of the equivalence ratio for different time
delays between ignition and probing are represented in figure 6.11. Each point is the average
of 30 images. We note that variations of the total OH production for time under gresent

a weak dependence on the equivalence ratio. A stronger dependence is observed for times past
10ms with a peak near stoichiometry.

6.7 Conclusions

An experimental facility has been developed to investigate laser breakdown ignition,iCH
mixtures. The laser-induced spark was created by focusing nanosecond pulses from a frequency
tripled Nd :YAG laser. Measurements of minimum laser breakdown ignition energy were perfor-
med. It is interesting to note the correlation observed between these minimum energies (figure
7.10) and the flammability limits of a C}fair mixtures observed by laser induced fluorescence

as function of the equivalence ratio (figure 6.11). It was showed that the energy absorption starts
just above the optical breakdown, which indicates that the inverse bremsstrahlung process is im-
portant in subsequent heating and ionization of the plasma; 15 to 80% of the laser beam energy
was absorbed by the plasma. Minimum ignition energy presents in this work agreed very well
with the literature.

Planar laser induced fluorescence was employed to track flame development during the igni-
tion process. We observed a high reproducibility of these processes during the experiments.
PLIF imaging of the ignition kernel showed anisotropic evolution of the kernel. It was obser-
ved, in the first instants, an axial contraction along with a radial expansion of the kernel, leading
to a toroidal ignition kernel. A weak dependence with the equivalence ratio of the fluorescence
signal was observed for time beforeis, while a stronger dependence was observed after 10
ms.
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CHAPITRE 7

LASER-IGNITION IN A LEAN PREMIXED PREVAPORIZEDINJECTOR

H. El-Rabii, K. Zahringer, J.C. Rolon et F. Lacas.
Combust. Sci. Techl76 (9) (2004), 1391-1417

7.1 Introduction

Ignition is defined as the transformation of a system from a nonreactive to a reactive state, lea-
ding to thermochemical runaway followed by a rapid transition to self-sustained combustion
(Kuo, 1986). This process is produced by providing the system, within a specific time, with a
minimum amount of energy in a minimum critical volume of a medium, where fuel and oxidi-
zer mixture exist in the right proportion. Ignition is a very complex process because it involves
simultaneously chemical kinetics, heat transfer and fluid dynamics.

There are many ways to initiate combustion reactions. The most conventional means is achieved
by creating an intense electrical field between two electrodes in order to induce breakdown in
the gas. Minimum ignition energies of most flammables gas mixtures, using electrical spark,
have been systematically studied and reported by Lewis et von Elbe (1987). However, tradi-
tional electric spark ignition devices present severe drawbacks such as the presence of high
voltage in the system and perturbations due to high level electromagnetic field. In addition, it is
necessary to locate the ignition device in the neighborhood of a wall. Several options have been
proposed to overcome such disadvantages. Among them one may quote plasma jet ignitors,
flame jet ignitors, pulsed-jet combustion or systems using the recirculation of exhaust gases.

Another alternative has appeared after the discovery made in 1963 by Meyerand et Haught,
that under certain conditions, bringing a laser beam to focus can cause a gas to break down, and
subsequently initiate ignition. Weinberg et Wilson (1971) first studied the feasibility of using a
laser as an ignition source for measuring minimum ignition energy. Since then, laser-induced
ignition has received considerable attention. The studies reported have been essentially devoted
to the measurement of minimum ignition energies, ignition delay time, and the study of the
evolution of the structure of the ignition kernel for different kinds of laser sources (pico- and
nanosecond, wavelengths varying from the near UV to the near IR), for gas mixtures including
hydrogen (Spliganin et al., 1995), ammonia (Chen et al., 2001) and hydrocarbons such as me-
thane (Phuoc et White, 1999; Beduneau et al., 2003) and propane (Lee et al., 2001). It has to be
noted that most of this works were pursued in simplified geometries, far from real application
configurations.

The influence of the equivalence ratio, as well as the pressure was investigated by Weinberg
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et Wilson in 1971. They showed that, for very lean or rich mixtures or at pressures below
half an atmosphere, the minimum ignition energies were lower for laser-induced sparks than
for electrical sparks. For near-stoichiometric mixtures at higher pressures, the minimum igni-
tion energies were higher for laser-induced sparks. For rich and lean mixtures, ignition using
laser-induced sparks need less energy than in the case of electrical sparks. The differences in
minimum ignition energies were attributed to the influence of heat losses at the electrodes for
electric spark sources. Weinberg et Wilson (1971) suggested that the higher minimum ignition
energies near stoichiometry for laser-induced sparks were due to either shock losses or light
scattered from the breakdown region.

The role played by the pulse duration and the wavelength of the laser on the minimum igni-
tion energy has been investigated by Syage et al. (1988). The authors report measurements for
laser ignition of mixtures oH,/air andH,/air/CO, by using the first, second and third harmonic

of a Nd :YAG laser operating as a Q-switched nanosecond laser or a pulse mode-locked picose-
cond laser. No significant dependency on the laser wavelength was observed. Although, for the
mixture of Hy/air at stoichiometry, minimum ignition energy was several orders of magnitude
higher than in the case of an electrical discharge, they showed that the overall behavior was
qualitatively very similar, discrepancy decreasing for higher ratio of the mixtures.

Phuoc et White (1999) studied the laser-induced spark ignition of methane/air mixtures. The
minimum ignition energy reaches its lowest values for mixtures containing 10% of methane in
volume and increases towards the lean and the rich sides. The minimum ignition energy, measu-
red for a stoichiometric mixture of methane/air at atmospheric pressure, was in agreement with
those reported by Lim et al. (1996) for a picosecond laser. The authors found a methane-air
mixture to be ignitable beyond its rich flammability limit (17% of methane in volume), which

is richer than the upper limit reported by Chou et Zukowski (1991). However, they were only
able to ignite mixtures of about 6.5% of methane, which is higher than the lean limit of flam-
mability. They found minimum ignition energies of about one order of magnitude higher than
those obtained using an electric spark.

Chen et al. (2000) investigated the influence of the exit velocity of gases from a McKenna
flat-flame burner and the pulse rate at which the laser operates. They found that the flow speed
was the dominant parameter. Simultaneously, the determination of the production of NH elec-
tronic ground state for breakdown and ignition events was also performed. They concluded that
the NH concentration is a reliable early indicator of successful or unsuccessful ignition in the
case of ammonia.

Lee et al. (2001) reported minimum ignition energy for fuel-air mixtures involving propane,
dodecane and jet-A fuels for different pressure and equivalence ratio. They showed that for a
mixture of propane-air at atmospheric pressure, minimum ignition energy using a laser spark
were consistently larger than by using electrical spark. The equivalence ratio corresponding to
the minimum ignition increases away from stoichiometry as the hydrocarbon fuels are heavier.
In the case of the jet-A fuel, the minimum ignition energy exhibited a parabolic variation versus
temperature. This behavior was observed for different pressures ranging fratm@1 atm.

It is worth noting that minimum ignition energy becomes less sensitive to the pressure as the
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fuel varies from propane to dodecane to jet-A fuel.

Beduneau et al. (2003) investigated the minimum ignition energy of a laminar premixed flow
of CH,/air. A parametrical study emphasized the effect of several parameters, such as the flow
velocity, equivalence ratio, and the focal length of the lens. The authors showed that successful
ignition events correspond to a laminar flame front propagation at abaut &fter the energy
deposition. They found that the minimum ignition energy curve does not behave the same in the
fuel lean and fuel rich side. In fact, in the lean part of the curve, the shape of the curve was in
good agreement with that observed for electrical spark ignition, while in the rich side the curve
tended to a maximum. They pointed out that in the rich side, increasing the flow velocity could
increase convection losses, leading to the observed increase of the minimum ignition energy,
contrary to the lean side, for which a higher flow velocity corresponds with a lower minimum
ignition energy. Beduneau et al. (2003) reported also that the minimum ignition energy increa-
sed with the lens focal length.

Table 7.1 summarizes the results of minimum ignition energy published in the mentioned litera-
ture. The values given for all mixtures except for dodecane/air and jet-A/air mixtures correspond
to stoichiometric mixtures at atmospheric pressure. In the case of dodecane/air mixtures, Lee
et al. (2001) found that the minimum ignition energy occurs at a relatively high equivalence
ratio (3.5), but they do not provide any measurement for a stoichiometric mixture. For jet-A/air
mixtures, minimum ignition energy is given versus the temperature at which ignition occurred,
with respect to the flashpoint temperatweq K). All lasers used in these works were operated

in the Q-switch mode, except the picosecond laser used by Lim (1997), which was operated in
the mode-locked mode. From the preceding studies, one may conclude that laser ignition pre-
sents a weak dependency on the wavelength of the laser beam. This technique has proven to be
successful in the case of ignition of premixed flames, as well as diffusion flames, and it appears
to be profitable for various gas mixtures involving hydrogen, methane, propane and ammonia.

Although ignition of gas-phase fuel/oxidizer mixtures are of great interest, two-phase mixtures
are also important because in many applications fuel is transported and stored in the liquid
phase. Boilers, gas turbines and diesel engines are many examples of practical systems using
fuels in the liquid phase. Presently, the design of reproducible and reliable igniters is a challen-
ging task especially relevant to the aircraft gas-turbine engine manufacturers. Issues such as the
relight of engines and flame extinction at high altitudes are of crucial concern. Additionally, the
possibility of doing multipoint ignition appears to be of great benefit for internal combustion
engines. The use of a suitable optical converging system may allow one to obtain an optimal
flame-front area-to-volume ratio, thereby lowering the optimal combustion mixture to the fuel
lean side, and hence decreasing the emission of pollutants.

However, it is first essential to acquire a basic understanding of the chemical and physical
processes involved in the initiation of combustion reactions. As pointed out by Ronney (1994),
probably the most attractive advantage of laser ignition versus conventional electric spark de-
vices is the possibility to initiate combustion reactions in desired spatial regions, away from
the walls, where mixtures are not optimum. Although experimental research studies published
on laser ignition increase, there is still a lack of experimental data when dealing with liquid fuel.
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Mixture A MIE TFWHM f References
(nm) (mJ) (ns) (mm)
Hy/Air 532 0.1 35 x107% 50.8 Syage etal. (1988)
H,/Air/CO, 532 0.2 35x107* 50.8 Syage etal. (1988)
532 2 35x107% 50.8 Syage etal. (1988)
CH4/AIr 532 4 12 38  Lim (1997)
532 1 35x 1072 50  Lim(1997)
532 0.2-0.7 8 50 Beduneau et al. (2003)
532 0.5-15 8 100 Beduneau et al. (2003)
532 1.6-2.0 8 300 Beduneau et al. (2003)
1064 3.0-4.0 5.5 75  Phuoc et White (1999)
CH,/He/O,t 532 4 12 38  Lim (1997)
CH,/Ar/O,% 532  0.15 12 38  Lim (1997)
532 05 35x10% 50 Lim(1997)
C3Hg/Air 532 0.8 12 38  Lim (1997)
532 4.6 35x10® 50  Lim(1997)
532 0.8 10 50 Leeetal. (2001)
CroHag/Alr 532 0.5 10 50 Leeetal. (2001)
Jet-A/Air 532 2 10 50 Leeetal. (2001)

A laser beam wavelength ; MIE : minimum ignition energy ; 7ewmn : full width at half
maximum pulse duration; f : focal length.

20% COa.
40%COa.
21%02, 79%He.
21%032, 79%Ar.

LN A+ —-  *

TAB. 7.1: Minimum ignition energies for different gas mixtures found in the literature
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Application of this technique to more realistic configurations, such as aircraft gas-turbine en-
gines is not a straightforward task. Indeed, one may wonder what would be the effect of liquid
fuel on laser ignition. May a too highly heterogeneous fuel concentration make ignition im-
possible ? As shown by Phuoc et al. (2001), the optimal ignition point may vary with the flow
conditions and a too high level of heat diffusion, due to the high level of turbulence, can make
ignition impossible. All these points make the study of laser ignition in a more realistic confi-
guration an unavoidable step in the design of igniters.

In this paper, we demonstrate the feasibility of laser spark ignition at the outlet of a lean pre-
mixed prevaporized injector, similar to those used in l¥®s, air jet engines. This injector uses
liquid n-heptane as a fuel in preheated air, with a high level of turbulence. After a description
of the combustion facility and of the experimental set up, experimental results are presented
and discussed. Special attention is paid to ignition energy thresholds for various positions of the
focusing point in the combustion chamber. The influence of energy level on ignition probability
is also presented. Finally, shadowgraphy visualizations of one ignition event with a high speed
camera are shown.

7.2 Breakdown and ignition

The process of liquid fuel laser ignition may be described as follow. First, when the pulsed
laser is focused on a region where droplets exist, a tiny amount of the liquid phase is vaporized.
Vapors thus released diffuse into the surrounding gas until a flammable mixture is obtained.

Transmitted energy (mJ)

0]
0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110

Incident energy (mJ)

FIG. 7.1: Transmitted energy versus incident energy

Then the breakdown event may take place. The physical processes, which bring the breakdown
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about, are multiphoton ionization, in order to produce the primary electrons (Chin et Lambro-
poulos, 1984), and cascade (Morgan, 1975). Once primary electrons are created, they are heated
by inelastic photon-electron collisions (Compton effect) and by three-body inelastic photon-
electron-third particle collisions (inverse bremsstrahlung). These two effects could be single
or multiphoton ionization. It has been shown that heating by Compton effect is generally ne-
gligible (Delcroix, 1968; Peyraud, 1968). Nevertheless, once primary electrons gained enough
energy, they are in turn able to ionize particles and therefore produce secondary electrons and
so on. During this period of preionization and cascade, the degree of ionization remains weak.
Hence, the plasma is still transparent to the laser beam and the energy deposited by the laser
serves essentially to ionize the gas, while keeping heavy particles cold. When the electronic
density becomes high enough, the plasma becomes very absorbent. This is illustrated in figure
7.1, where the transmitted energy has been reported versus the incident energy.

These measurements have been obtained using two pyroelectric energy meters (OPHIR) ar-
ranged according to figure 7.2.

Converging lens Collecting lens

I

aE, Pyroelectric sensor 2

Beamsplitter

Pyroelectric sensor 1

FIG. 7.2: Breakdown threshold measurement setup

The data in figure 7.1 correspond to the breakdown of heated air K358ith a flow rate

of 15 g s~t. This curve shows that under a certain value of the incident endigy & 5

mJ), the laser crosses the focal volume without undergoing attenuation. Above this threshold
energy, the transmitted energy decrease drastically. The important dispersion of the values of
the transmitted energies can be attributed to the fluctuation of the electronic density produced by
the breakdown process, which depends strongly on the laser pulse. However, the spark energy
itself does not present such important fluctuations, as shown in figure 7.3.
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FiG. 7.3: Spark energy versus incident energy

At the breakdown threshold, about 50% of the incident energy is absorbed by the laser spark.
We may also note that the spark energy increases with the incident energy, while reaching levels
of absorption of about 90% for incident energies o@D This is possible if the number of free
electrons grows rapidly to a sufficient concentration to absorb the laser energy, which indicates
that the electron number growth is faster than the laser energy deposition rate.

The main mechanism responsible of the laser beam absorption is the free-free transition of
the electrons in the field of atoms, molecules and ions. At temperatures below KOQO8

1 atm), electron-neutral inverse bremsstrahlung dominates. For temperatures above this value,
electron-ion inverse bremsstrahlung becomes dominating. The absorption coeffiGiethen

given by (Root, 1989) :

4e0)\? /
_ —hc )ka
k, = (1 —ehel (3hc4me) 3mek‘T Ne Z 2N, (7.1)

whereh is Planck constant6(625 x 10~2"erg K1), c is the speed of the light in vacuum
(2.9979 x 10'° cm s71), X is the laser beam wavelengtB@ x 10~7 cm), k is the Boltzmann
constant{.380 x 10~ t%erg K1), T'is the electronic temperaturk}, e is the elementary charge
(4.803 x 1071 abs-esu)n. is the electron mas9 (108 x 10~ g), ¢, is the Gaunt factor which
is of the order of 1 (Karzas et Latter, 1961),s the charge and the number density of tite i
ionic species. If we suppose that the plasma is singly ionized werhaven, andz; = 1 which
gives the following absorption coefficient :
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2
k, = 2.06 x 10756 (1 - 6-2-7“0“”) % (7.2)

The electronic density;,, is taken about0~! cm = based on values found in the literature
(Root, 1989; Phuoc et White, 1999). To our knowledge, measurements are only available for
still and laminar flows. However, the timescale of the plasma formation is few nanoseconds
with typical velocities reached in the combustion chamber of 25 tord@0! (Robart, 2000).

The flow can thus be considered as frozen during the plasma formation.

On the other sidé, is also given by the Beer-Lambert law :

1 Einc
=21 7.
& ln(Etr) (7.3)

From the measurements of incident and transmitted energies, and from values for thé length
of the plasma obtained by the approach presented in the next section (Ignition kernel size), one
can obtain the absorption coefficients presented in figure 7.4.
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FIG. 7.4: Absorption coefficient versus incident laser energy

This figure shows that the absorption coefficient undergoes important fluctuations for the same
reason as presented above and that it varies from 4 ¢m16depending on the incident energy.
These values correspond to electronic temperatures ranging from 4%,@0000,000K (see

fig. 7.5). Electronic temperatures estimated from these measurements are in good agreement
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with those reported in the literature (Mandel'shtam, 1966; Ma et al., 1998; Phuoc et White,
1999).

T (10* X K)

e

k (cm™)

FIG. 7.5: Electronic temperature versus Absorption coefficient

Energy absorption is accompanied by an expansion of the discharge, for which the volume be-
comes larger than the initial focal volume. The spark presents an elongated ellipsoidal form,
with a tendency to propagate more rapidly in the direction of the focusing lens. This period of
expansion lasts about 10 to 20 (Root, 1989). On account of the strong absorption, due to the
sufficiently dense plasma, a hot strongly ionized layer is produced towards the laser beam. This
layer attenuates the heating of adjacent layers situated in the direction of the propagating beam.
Since the laser beam continues to irradiate the plasma front face, the latter expands through
an absorption wave. In the present study, the laser irradiance is of the order of one to tens of
GW cm™?(see Ignition kernel size), which corresponds to a laser-supported radiation wave
(Root, 1989).

By the end of the laser pulse, the irradiance of the laser beam decreases, while the irradiated
plasma surface increases. The absorption wave is no longer sustained. Due to the high colli-
sion frequency, thermal equilibrium is rapidly reached. In the extreme case of hydrogen, at the
temperature of 1@V, the distance travelled by an atom within a time ofii0is less than
0.3mm. Therefore, the density of the heavy patrticle is the same as before breakdown occurs.
For a gas Z times ionized, the pressure is increased by the electronic partial pressure by a fac-
tor of 1+Z. Pressures attained in this small volume can then re@tto 10* atm. This local

and guasi-instantaneous surpressure, relative to the surrounding medium, gives rise to a strong
shock wave, which in some cases, is of sufficient strength to ignite gas or two-phase mixtures
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and even to extinguish a diffusion flame (Schmeider, 1981). This strong shock wave is usually
modeled by a blast wave (Taylor, 1950b). As pointed out by Lee et al. (2001), electromagnetic
and thermal condition differences between electric and laser spark ignition could lead to dif-
ferent rates of chemical and thermal diffusion. This may explain partly the discrepancy between
these two ways of initiating combustion reactions. However, Phuoc et White (2002) showed
that the strong shock wave emitted when the spark is created takes about 50% of the deposited
energy, while losses due to radiation represent about 40%, which leaves only about 10% of the
deposited energy for ignition. This could in part explain the discrepancy on the order of the
minimum ignition energy.

7.3 Ignition kernel size

For combustion reactions to take place it is necessary to have a critical amount of energy relea-
sed in a critical volume. The focal volume was previously approximated by a cylindrical volume
(Haught et al., 1966) with length and radius given by the following relations :

| = (ﬁ—l)%ﬁ (7.4)

-6

wheref is the focal length) is the laser wavelengtlf) is the beam diameter ardds the beam
divergence innrad. There are at least two problems with this approach. First, as pointed out by
Morgan (1975), equations (7.4) and (7.5) are valid only if the aberrations of the system are ne-
gligible. Second, this approach implies that the laser energy is deposited symmetrically around
the focal point, which is not the case experimentally.

Predicting the dimensions of the volume of energy deposition is a complex task, since it in-
volves taking into account simultaneously chemical kinetics, heat transfer and fluid dynamics.
In this section, we propose a more physical method to estimate the dimension of this critical
volume.

For a Gaussian laser pulse, the temporal laser power sRé&peis given by the following
relation

P(t) = Pyeare” 7’ (7.6)

The maximum laser powdr,..x can be related to the measured incident pulse engxgyy

“+00
Einc = peak/ ei(t/T)th = PpeakT\/E (77)

[e.o]
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7 Is related to the pulse duration at full width at half maximumywy) by the following
relation

TFWHM (7 ' 8)

2v/In2’

which gives in our cases=4.2ns.

The laser beam we used presents a beam waistof 3a full-divergent angle (86 % of energy)

of 0.6 mrad and a pulse widthrgwmn) Of 7 ns. It is well known that laser beams differ somew-

hat from perfect Gaussian beams (Siegman, 1990). In order to take this deviation into account,
the M? factor, which describes the departure from ideal Gaussian beam profile, has been intro-
duced and is defined by

7n9w0

M? =
A

(7.9)

where), 6§ andw, stand respectively for the laser wavelength, the far-field half-divergent angle
and the laser beam waist. From this relation, we estif#t¢o be about 5.3 using the following
values :# = 0.3 mrad, wy = 3 mm, A = 532 nm. A more rigorous expression for the laser
beam quality should take into account the degradation due to spherical aberration (Siegman et
Ruff, 1992).

Assuming an aberration free optical system, and a nearby Gaussian beam, the beamywaist,
is given after converging by (Kogelnik et Li, 1966)

wy = f—)\]M2 (710)
TWo

where f, A\ andw, stand respectively for the focal length of the lens, the laser wavelength and
the spot size of the laser beam at the lens. Expression (7.10) is valid as lfng-asy,, which
is the case in our experiments. In the present study, a focal length winyhas been used,
which provides a beam waist of 28n. The energy threshold required to generate the break-
down is about GnJ per pulse (see figure 7.1), which gives a peak pow&rol0®> W (eq. 7.7).
The irradiance threshold is thd2 x 101° W ecm ™2 (1.2 x 10%° photonscm =2 s71).

The radius of the beamy(z), dependence on the axial distanegafter focusing is given by

w(z) = wa 1+ (ZAAf) (7.11)
7wa
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The volume )V, within which the energy is deposited is thus given by

1/2
V= 2/ w?(z) dz (7.12)
0

wherel stands for the maximum length of the laser plasma. This length may be estimated as
follows.

The local power density is given by

I(z,t) =

_ Ppeak —(t/7)?

Breakdown takes place as soon/d8,t) = I, and the half of the maximum length of the
plasma//2, corresponds to the position for which the peak power density equals the irradiance
threshold,

2
INM?
L} [1 + <—2) = Peak (7.14)
27rwf
which gives,
2wy [Bne 7.15
M2\ By (7.15)

The expressions for the volume within which the energy is deposited is thus given by,

2(7’(’10?)2 Einc Einc
= 2 —1 7.16
v 3AM? (Ethr * ) Ethr ( )
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FIG. 7.6: Energy deposition volume versus the ratio of incident energy to the threshold energy

In order to derive this expression, we have not taken into account the effect of the light emitted
by the plasma formed early during the laser pulse. This assumption may underestimate the
maximum axial length of the laser plasma and thus its volume. This is a severe simplification
as it does not take into account the absorption wave. It has also been supposed that breakdown
occurred independently at each location where the conditions are fulfilled and the breakdown
threshold is independent of the beam radius. We may also note that if incident energy equals the
threshold energy, the maximum axial plasma length and the volume vanish. This is contradicted
by the experimental results (figure 7.1). Figure 7.6 presents the plasma volume, at the end
of the pulse, versus the ratio of the incident energy to the threshold energy. We see that the
volume increases with the incident energy. The slope of the curve increases until the energy
ratio reaches about one and a half the threshold energy; value above which the behavior is
rather linear. Volumes of the order ®6—° cm—3are obtained. The relation (7.16) provides a
way to estimate the volume within which the energy is deposited in order to obtain the amount
of mJ cm™3. In this paper, all results are presented in terms of incident energy.

7.4 Experimental setup

A schematic of the experimental apparatus is presented in figure 7.7. It consists in four subsys-
tems : a lean premixed prevaporized (LPP) injection device, a combustion chamber, the flow
gas control and an ignition laser.



152 LASER-IGNITION IN A LPP INJECTOR

Combustion chamber

LPP injector

. S
Fuel — ! Q/

el flowmeter

Nd:YAG Fuel tank
Laser
(532 nm)

Flow control unit

FIG. 7.7: Experimental setup

The injection device is set up in a precombustion chamber. The latter consists of a cubic struc-
ture of 150mm and is made from stainless steel withmn thickness. Nickel/graphite seals

are used in order to make it hermetically sealed for high temperatures. The principal part of the
injector is made of two spins which can be oriented in order to induce either a co- or counter-
rotating flow. The injection device is fed radially with air through the paddles of the swirlers.
The paddle angles inducing the tangential flows are respectivéljo8%he internal spin and

50 for the external spin. Angles are defined against the radial direction. More details on the
injection device may be found in the paper of Bernier et al. (2003).

Combustion chamber
Ceramic wall

Focal lens (f = 75 mm)

Quartz windows

Laser spark | pp injector

FiGg. 7.8: Transverse view of the combustion chamber

The combustion chamber (figures 7.7 and 7.8) presents a square sectionldf d6? for a
length of 50cm. A stainless steel structure ensures the mechanical stability of the system. The
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four sides of the chamber are made of a moulding of refractory concrete. However, in order to
allow the use of optical diagnostics, lateral fused silica windows of lcm?have been set

with a transmission bandwidth from the near UV (Qu3) to the near IR (2.7un). A layer of
compressed alumina fiber ensure the sealing between the windows and the walls of refractory
concrete. At the entrance of the combustion chamber, thermal isolation of the precombustion
chamber against the flame is ensured by a ceramic layer.

The burner is supplied with electrically preheated air up tol&0Uhe preheater device consists

in an electrical resistor colil, directly plunged in the air flow (Osram SuperSerpX-18kW). In or-
der to regulate the temperature level, a PID control device has been used. The output temperature
of the air preheater device serves as an input for the control system (Masser Industrie). Besides,
a differential pressure contoller (Kobol KDDCM/4-25bar) secures the preheater against too
weak air flow. The air handling system consists of Bronkhorst HI-TEC EL-FLOW mass flow
meter controllers. The LPP injector is supplied with atomized liquid fuel. The atomization is
achieved by an injector fed with pressurized fuel (1Eb@). The combustible pressurization

is realized by using an argon pressurized tank. The fuel flow is adjusted through the pressure
along with an electrovalve and a liquid flowmeter. A particle filter (Saganauilpand a flow-

meter (Kobold DF-H/0.3 min~') are also used. The injector (Delavan) produces a spray with

a hollow conical shape with a vertex angle of 60he droplets present a diameter of 40 to 80

um near the external boundary of the cone and a diameter of 10 tmm2Mear the internal
boundary (Robart, 2000).

Four kinds of fuels have been considered first; two alcohols — methanol and ethanol — and
two hydrocarbons — domestic fuel and heptane. The thermodynamic properties of these fuels in
the gaseous and in the liquid phase, pure or mixed with air, can be found in the literature (e.g.,
Vargaftik et al., 1996). Domestic fuel produces too much soot during combustion, and could
then prevent optical diagnostics from being applied. Although alcohols present clean combus-
tion, the necessary flow rate for the same power is twice as high. On the other hand, heptane
presents close characteristic to diesel oil, FOD or kerosine, and produces little soot. Chemical
kinetics scheme of the linear isomer n-heptane may be easily found in the literature (e.g., Nehse
et al., 1996; Curran et al., 1998; Peters et Paczko, 2002) which allows comparisons with nume-
rical simulations. These are the reasons why heptane was chosen as test fuel in our study.

The breakdown is generated by focusing the output of the second harmonia(§3@f a

Nd :YAG laser (Continuum Surelite) operating at Hi@ as a Q-switched nanosecond laser (7

ns) using a 75mm focal length BK7 lens. The laser energy was controlled by using a pair of
glan calcite polarizers which present an extinction ratio of 200000 :1. While maintaining a fixed
polarization state, the incident energy was systematically varied by adjusting the relative angle
between the two polarizers.

Before starting any set of measurements, the fuel tank was purged and then pressurized with
argon. Afterwards, the system was working only by injecting heated air aik4d&ing 10 to

15 minutes, with a flow rate of about 20 to 2! in order to preheat the burner. The n-heptane
circuit was then purged to avoid creation of bubbles. After a few seconds, the flow rate of the
air was set back to 15s!, and the temperature was gradually set back tol853
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7.5 Results

Laser-induced breakdown and ignition are stochastic processes. As shown in figures 7.1 and

7.9, breakdown is not a sufficient condition leading to ignition.
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FIG. 7.9: Ignition probability

The probability of obtaining breakdown depends on several parameters, such as the composition
and the state of the gas sample, the optical converging system, the wavelength and the power
of the laser beam. Too low incident energy will not induced breakdown, while high enough
incident energy will produce breakdown with high probability. In real turbulent systems, tem-
perature and composition fluctuation may cause variations in local refractive index. This may
be responsible of perturbations in laser beam focusing and thus in ignition conditions itself.

Given the stochastic behavior of breakdown or ignition, some researchers have reported pro-
babilities (Ronney, 1994) for a given measured spark energy, and defined a successful ignition
event if the probability to ignite is equal to 50%. We also used this definition in our study.
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The energy threshold measurements have been achieved as follow. First, according to the cy-
lindrical symmetry of the experiment, only measurements on a quarter of the exit injector were
necessary. For fixed coordinates ), the incident laser beam energy was set at its highest
energy valuei(e., ~ 90 mJ). Ten shots were performed for this energy level. The incident
energy was then decreased by a few millijoules and ten new shots were done and so on.

Results of these measurements are shown in figure 7.9 for four axial and four radial coordi-
nates. For all cases a sufficient level of energy could be found to reach ignition. These figures
show the ignition probability versus the laser energy for a n-heptane/air mixtuse 1(.43) at
atmospheric pressure and for air preheated atik35Bhe ignition probability is the number of
successful shots leading to ignition divided by the total number of shots. For instance, figure
7.9(a) shows the results for a position of the spark at 7 mm for four different radial dis-
tances. For a spark located on the axis{ 0 mm) of the injector, ignition is not possible for
energies lower than 5mJ and unit probability is obtained for energies higher thann/Dper

pulse. Moreover, the minimum incident ignition energy is approximately.64

As expected, ignition probability decreases when approaching the center of the combustion
chamber. The probability increases with increasing axial distance from the injector until a nearly
constant level between= 27 andz = 37 mm is reached.
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FIG. 7.10: Incident energy threshold

Figure 7.10 gives the energy threshold versus the position of the spark, according to the defini-
tion given above. It can be observed, that when the position of the spark moves alaraxibe

away from the injector exit, the minimum ignition energy decreases. The same can be deduced
for the radial direction. In the estimations of minimum ignition energy loss mechanisms such
as light emission and acoustic waves have not been taken into account:, Theafiations

of the minimum ignition energy may be explained by the structure of the flow at the outlet of
the lean premixed prevaporized injector. The fuel spray concentration is higher at the injection
plane and near the axise., for small values of andz. In this area, a larger amount of energy

is needed to vaporize the liquid before ignition. For intermediate valuesaofl = the spray
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concentration is optimum, leading to a minimum of energy. Further downstrieanidr large

values ofz andr) the spray concentration decreases and the mixture becomes lean, leading to
more difficult ignition and higher energy need. This makes it possible to determine an optimal
ignition area in our system, corresponding to approximatety25 mm and10 < r < 20 mm.

For sparks located at a distance ofnfn from the injector, successful ignitions have been
achieved for air temperatures varying from the ambient temperaturéd{B@B8395K. Incident

beam energies of about 60-70) were necessary. However, on the lean sifle=(0,6-0,72)

at 353K, numerous tests were conducted and no successful ignition was obtained even with
laser energies up to 90J, although traditional electric spark ignition was possible. It has to be
noted that direct comparison is not relevant. It has to be noted that direct comparisons, for our
experimental configuration, are not relevant for the following reasons.

Recirculation
Zone

o Heated
. air

Electrode — .

Sprayer
- Heated

orerene air

Recirculation
Zone

FIG. 7.11: LPP injector + combustion chamber

First, because of optical access difficulty, the laser sparks and the electrical discharge were not
located exactly at the same place, and we have shown that minimum ignition energies are sen-
sitive to the spark location. The electrical discharges were generated between the injector and
an electrode installed 3 mm away from its outlet, while the nearest location for laser sparks was
7 mm away. The electrical discharges were also very close to the recirculation zone (see figure
7.11) in the shear layer, where the flow velocity is negligible. Then the energy from electrical
discharge remains in a region close to the injector and is more favorable to ignition and stabili-
zation of the flame.

Second, the power supply of the electrical spark plug was not designed to provide different
tension to the electrodes. It delivered an alternative tension with an effective tensitVait7

50 Hz for a maximum current of 6.81A. Since the critical breakdown potential for dry air is 1

kV mm™!, an energy of 226nJ is released in 1ehs, which is much higher than minimum ig-

nition energy. In the present work, the sources of errors can be resolved into three components.
The first one is due to fluctuations in the experimental conditions. Second, there is a purely sta-
tistical component owing to the limited number of data composing each set of measurements.
And third, errors owing to the use of the energy meter. This last component includes errors



7.5 RESULTS 157

related to the frequency (1%), the calibration accuracy (3%), with an additional error due to the
working wavelength (4%), and to the uncertainty related to the measurement of the reflexion
coefficient of the beamsplitter used. Cautions have been taken to reduce the contribution from
systematic errors. As pointed out by Chen et al. (2000), systematic errors can be induced by the
pressure perturbation following the breakdown and the presence of residual species within the
focal volume of preceding pulses. To prevent pressure perturbation created by the breakdown,
all tests were conducted in single shot mode. Moreover, a time of a few minutes between two
successive shots was necessary to avoid the presence of remnant species in the focal volume
and enable thermal equilibrium recovery in the combustion chamber.
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FIG. 7.12: Ignition sequence

The evolution of the ignition process has been visualized by shadowgraphy. For this purpose
a sodium vapor lamp has been used for the backlightening of the combustion chamber. The
images have been taken with a Kodak high speed CCD cameralg0ih the opposite side

of the chamber. In figure 7.12 an example of such an image sequence is shown. In this case,
the laser was focussedat= 0mm andz = 7mm. Laser energy was of 6&.J, while air pre-
heating temperature wds;, = 353K. At ¢t = 1.6 ms after ignition, a flame kernel has already
developed (first image). The flame kernel is then convected downstream while developing, cor-
responding to a time df = 3.3 ms and¢ = 5 ms. At ¢t = 6.66 ms the flame is well developed

and fills almost all the combustion chamber, the flame begins to be convected upstream into
the recirculation zone surrounding the injector. In the next images, one can see that the com-
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bustion zone becomes more homogeneous and fills the complete combustion chamber. Steady
combustion is achieved. It has to be noted that this process (flame kernel formation, upstream
and downstream convection and final stabilization) is the same in the case of classical electrical
spark ignition.

7.6 Conclusion

In the present study, it was first demonstrated the possibility to initiate combustion in a realis-
tic lean premixed prevaporized combustor (LPP) using laser spark ignition. The experimental
configuration used represents the situation of real systems : air preheating, liquid fuel spray,
high level of turbulence and heterogeneous mixture. A sufficient level of laser energy (30-60
mJ/pulse) was available to promote ignition, except in very lean cases. No strong influence of
turbulence effects was observed.

Measurements of the absorption coefficients from the laser spark have been achieved. Values
within the range of 4 to 10m~!, depending on the laser energy, have been obtained. In order

to estimate these values a new approach has been used to obtain the dimensions of the laser
plasma. These values correspond to electronic temperatures of few thousands of kelvin.

Concerning quantitative data, we have found that the typical minimum incident ignition energy
level is lying between 30 and 60J per pulse. This minimum energy level strongly depends on
the flow structure and fuel mixture. The energy level decreases at places the liquid spray is pre-
vaporized and the mixture conditions are optimum. In our specific configuration, this optimum
ignition zone corresponds t0 > 25mm and10 < r < 20 mm. Flame visualizations show

how the flame kernel develops. It is convected downstream and then upstream in a recirculation
zone. This behavior is very similar to the one observed in classical spark ignition.

Further studies are required to characterize the influence of the combustion regime. This point
is important for practical applications where re-ignition at operating conditions is required. Fi-
nally, the effect of pressure should be investigated as long as it plays an important role in ignition
kinetics. This last point seems to be very difficult in laboratory scale burners.
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CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

Au cours de notr&tude, nous avons caradte I'allumage par claquage laser de divers types
de combustibles. Cette caradsation &&te merée du point de vue paratrique, tenant compte

des diferents pknonenes physiques et chimiques intervenant dans le processus d’allumage.
L'analyse physique des phonenes obsels, et qui onéte piesenés au cours de ce travalil,
donne une description depuis les premiers instantedotd’energie (quelgues nanosecondes)
jusqu’aux premiers instants de la stabilisation d’'une flamme (quelques millisecondes).

Nous avons obseévl’évolution d’'un plasma initialementés chaud, vers destats de com-
position et de temgrature ecessairea I'enclenchement degactions de combustion. Nous
avons bas notreétude sur 'utilisation de nombreuses techniques optiques d’observation quali-
tatives et sur des mesures quantitatives.

Nous avons utilig la spectroscopie @mission esolue en temps po@tudier Ievolution tem-
porelle de la dengitet de la tem@ratureglectronique d’un plasma d’air@ par la focalisation
d’'un rayonnement laser355nm. Nous avons monérque, pendant les pre@nesns qui suivent
la creation de Iétincelle, le spectre consiste essentiellement en un contiveimission d aux
recombinaisonglectron-ion et au bremsstrahlung et que I'apparition des @gresiraies ato-
miques se faisait assez rapidement{ip

La détermination de la ten@patureélectronique du plasmaéie réali€ea partir des mesures
d’intensiés de raies i@gees de I'oxygne (715.7 et 777.4m). Nous avons moné qu’aux
premiers instants, la terepatureglectronique avoisine les 300BDavant de écrdtre exponen-
tiellement vers les 1200K, 2.5us plus tard. L'ordre de grandeur des teengtures et Bvolution
temporelle sont en bon accord avec ceux que I'on peut trouver dangiatlitte.

La carackrisation en dengtélectronique a&te realigea partir des raies d’hydr@me. Nous
avons mont que la denstélectronique dcrdt également exponentiellemenpartir d’'une va-
leur de 1.2 10'® cm~3 pour finira10*” cm = apms 3us. D’autre part, nous avons moatque
la densié électronique estéiea la tem@ratureélectronique par une loi du type oc 7/0~1,
Cette relation nous indique que I'expansion du plasma, suite au claquagaoséedylobale-
menta chimie figee et de facon isentropique, avec un rapport des chaleacHfigpeségala
1.2+ 0.1.

Nous avons monér que I'absorption de &nergie laser commence ingdiatement ags le cla-
guage et que plus de B520% de IEnergie incidente est directement ab&oi®ette absorption
relativement importante deédhergie, pour des valeursgerement sug@rieures au seuil de cla-
guage, nous indique que le chauffage desctrons par le bremsstrahlung inverse est un pro-
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cessus important pour le chauffage et l'ionisation du plasma. Nous @&gaiement monér
que I'énergie transmise augmente lorsqumérgie incidente augmente. Cela peut s’expliquer
par une saturation du plasma dans le volume de focalisation. Nous avonséotiser¥egions
caracéristiques, tes differentes, sur les courbesedergie transmise en fonction déndergie
incidente. La prendire €gion correspond au casl doute I'eénergie incidente est transmise;
aucune absorption n’a lieu. Dans le cas d’'un rayonnement dexd5fcalis a 'aide d’'une
lentille plano-convexe de 5@m, nous avons morérque cette@gion se situe entreidJ et 25

mJ. Pour de€nergies incidentes sapeuresa 34mJ, toutes les impulsions rendent le milieu
conducteur et subissent unégrforte absorptionX 50%). Le claquage se produit de facon
aléatoire dans laggion interngdiaire.

Concernant I'allumage de @anges rathane/air, nous avons moatia possibilié d’initier les
réactions de combustion dans le cas daooulement laminaire. Lasnergies minimums ob-
tenues sont d’'un ordre de grandeur &tipurea celles trouges dans le cas de I'allumage tra-
ditionnel. Aucune diférence notable demnergies minimums n’ate obseree aux diferentes
longueurs d’ondes (355, 532 et 106vh) et avec les diffrentes lentilles utilses (50, 100 et
150 mm). Bien que ces propgiées influencent le seuil de claquage, une fois que celui-ci est
atteint, I'allumage ne @pend plus que de la quaktit’énergie époge dans le milieu. Les
courbes dénergie minimum en fonction de la richesse sont relativement similaicefies ob-
tenues avec un sy@ne délectrodes. Du@é des nelanges riches, nous disposions toujours
d’une énergie suffisante pour provoquer I'allumage dalange. Pour les alanges pauvres,
en-de@ d’une richesse de 0.7, il nouse& impossible d’allumer. Nous avong une grande
difference avec I'allumage classique pour lequel la limite d’inflammabikitsse corresporad

une richesse de 0.5. Nous avagalement @montg, par une tell€tude param@trique, qu’une
densié de puissance optimale existe ; auaddé cette valeur 'onde de chénise et la tur-
bulence induite par leapdt d’eénergie, peuvent perturber la naissance et la propagation de la
flamme.

Dans le cas de l'allumage d’'un nuage de gouttelettes, nous &gatsment dmonté la pos-
sibilité d’allumer. Ces exgriences ont ete faitesl’aide d’un laser impulsionnel dont le rayon-
nement se situe dans l'infrarouge. Nous avons n&ogtre le seuil de claguage erepence
de gouttes se voyaitduit consiérablement. Deux combustibles liquides ét# étudis, le
n-heptane et le JP4. Dans les deux c@ndrgie minimum incidente produisant I'allumage des
mélanges varie de 18 30mJ. Nous avon€galement monér que la nethode @réralement
utilisé pour mesurer lesnergies minimums d’allumage pouvait conduirées incertitudesés

importantes.

Les isophotes que nous avonggenées aux figures 4.6 et 4.&ghontrent le dle important
joué par les aberrations sphiques primaires sur laétermination de la distribution d’inten-
site au point focal. Ces courbes permettent de ctirenéa valeur absolue de l'irradiance en
n'importe quel point. Elles montrent que lorsque I'inteasicessaire estds importante, I'uti-
lisation de lentilles ayant une faible fonction d’aberration&sgleétre recessaire. Dans ce cas,
la region focale est bien locaés et la distribution d’intengtest syrétrique par rapport au plan
focal. Les maxima secondaires sur et en dehors de I'axe sont soit inexistants, saiepbsies
intensiés compdtement ggligeables.
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A coté de cela, les lentilles pasgant des aberrations plus importante&spntent une dis-
tribution d’intensieé compétement asygtrique. La structure est rendue plus compdiguar
'ampleur de la égion dans laguelle les maxima secondaires deviennent importants.

Cetteétude montreegalement que toute tentative pour augmenter l'interdhit faisceau la-
ser focali€ en augmentant le diatre du faisceau incident sewele infructueuse au-dide la
limite définie pard,,., ~ \. Lorsque les aberrations sont plus importanté&ndrgie se distribue
dans un volume focal plus grand. Dans le cas des lasers monomodes, onaboatdistribu-
tion d’intensié axiale presque constante.

L'expression commuement utili€e pour calculer la longueur de kgion focale] = 2(v/2 —
1)f2?0/D, n’est applicable que lorsque,., est tés petit. Lorsque,, est plus grand d’envi-
ron une fois la longueur d’onde, la longuéumugmente avec le diatre du faisceau incident,
D, au lieu de diminuer e/ D. On aboutita des comportements identiques lorsquatadie
le comportement du rayon de focalisation. Une émuence &s importante de cette deeng
remarque est que, lorsqde,, > )\, I'expression usuellement utiée conduit une surestima-
tion de l'irradiance au point focal en sous- estimant la section du faisceau éodabést donc
necessaire non seulement deepiser le type de rayonnement et saédyrmaisegalement de
bien caradriser les aberrations du sgste optique utilis.

Un mockle aéte develop@ pour calculer Bvolution de la dengitélectronique durant I'impul-
sion. Nous avons tenu compte simultament de I'ionisation multiphotonique et de I'ionisation
par collisionélectronique. Les transitions mutliphotoniques ettincorpoées dans ce forma-
lisme en utilisant la teorie de I'ionisation multiphotoniqueadelopg@ par Keldysh (1965).

Nous avons monér que, dans le cas des impulsions nanosecondegnfaagion délectrons
libres est initee par des transitions multiphotoniques. Pour une lentille dextaOde focale,
nous avons @monté que l'ionisation multiphotonique pilot&, elle seule, Bvolution de la
concentratiorelectronique lorsque la longueur d’onde du rayonnement laser ésteimfea
une certaine valeur. Dans notre cas, nous avons magui cette longueur d’onde se situe aux

environs de 700m. Au-dek de 70hm, I’ évolution de la dengitélectronique est domae par
le prenonene de cascadedd I'apparition du premiegglectron libre.

Le seuil de claquage seetérmine en recgrant qu’un certain degrd’ionisation soit atteint
avant la fin de I'impulsion. Nous avons adeptlans notre approche, le eré propoé par
Phelps (1966) et qui consisdeconsi@rer que le claquage correspantionisation de 0.1% des
particules du gaz. Nous avons tr@&un accord qualitatif et quantitatif relativement bon entre
les valeurs pdites et celles meses. Cette remarque est toutefaiprendre avec beaucoup
de p€écaution vu l'incertitude &ea la connaissance des sections efficaces de collision€atlis

Notre moale pedit également unea@pendance entre le seuil de claquage et la distance fo-
cale beaucoup plus forte lorsque le rayonnement se situe dans l'infrarouge. Nous avons vu qu'il
peut exister un facteur 4 entre les seuils de claquage obteh064nm et ceux @termiresa

355 ou 532hum. Une confirmation ex@grimentale de ceasultat reste encogeapporter.
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A coté de cela, nous avon&térmiré I'évolution de [energie absode en fonction de &nergie
incidente. Bien que cetievolution nous permette de justifier la @hnce du crére de Phelps
(1966), nous avons obtenu un comportemeataitant largement de celui obtenu exmen-
talement. Les incertitudes entachant les valeurs des constanteestiisisi que I'usage d’'une
énergietlectronique moyenne constante safibrigine de cegcart.

Nous avons @sené des imagesésolues temporellement dé&volution du noyau d’allumage

initi & par unettincelle laser pour desétanges de &thane/air. La fluorescence induite par laser
nous a permis de suivre spatialement et temporellement la production du radical OH dans le cas
d’un allumage eussi ou avod. Nous avons morgrque la zone deeaction crit rapidement aux
premiers instants. La propagation du noyau est ensuite raiemésure que la densit’énergie
comprise dans le noyau de flamme diminue. Contraire@di@volution du noyau dans le cas

d’'un allumage pa€électrodes, on a pu observer une expansion anisotropiquétdeélle et
ensuite de la flamme. Cette de¥re a tendanca évoluer dans la direction oppesa la direc-

tion de propagation du rayonnement laser. Les essais d’allumage fructueux et infructueux ne
présentent pas de diffences pour les temps énfeursa 100us. Ces diferences apparaissent
100a 500us apres la céation de létincelle.

Enfin, dans la der@re partie, nous avon&thonte la faisabilie d’initier les gactions de com-
bustion dans une configuration plusatiste, c’esta-direa la sortie d’un injecteur pmelangg,
prévaporig¢ pauvrea I'aide d’'uneétincelle laser. La configuration edpmentale utiliée aéte
choisie pour ref@senter la situation existant dans les éyws eels, c’esta-dire que l'airétait
préchaufé, le combustible (n-heptanéjait injecé sous la forme d’'un nuage de gouttes, le
méelange se faisait de mae reterogene, et Iecoulemenétait fortement turbulent. Nous avons
pu montrer que I'allumage pouvditre Eali® dans toutes les conditioad’aide d’'impulsions
dont I'énergieétait comprise entre 30 et 60J. D’'un autre &te, I'allumage s’est&églé im-
possible pour des richesses faibles. Nous n'avons pas @demongquence importante diae
la turbulence de &coulement. En revanche, nous avons n@qtre [eénergie minimum d’allu-
mage @pend fortement de la structure dedbulement.

Les plenonenes physiques impligs dans l'allumage laser soneé$rcomplexes et font ap-

pel, comme nous I'avons v, I'interaction rayonnement-matie,a la physique des plasmas,

eta la physique des transferts qui couvrent ces deux grands domaines de la physique des mi-
lieux réactifs. S'agissant de l'allumage desoulementséaactifs, on peut encore distinguer le
domaine deg&coulements laminaires et turbulents.

Traiter des pBnonenes cougds, tel que nous venons de citer, esstcomplexe et il serait
utopique d’imaginer pouvoirépondrea toutes les questions au cours derallement d’'une
thése. De nombreuses questions reséeaxplorer, et d'autres demandent une attention toute
particuliere.

A ce titre, et comme nous I'avonse souligre dans I'introduction, une meilleure fitdse
du cepdt de I'énergie, au sein du miliewactif, nous permettrait de diminuer le rapport de la
surface au volume du noyau d’allumage, et ainsi optimiser I'allumage daregiiesas pauvres.
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Nous avons, au cours de notre travail, comnéenmettre en place les outil€cessairea I'ex-
ploration de cette piste. &nmoins, une m@lisation beaucoup plus fine de lgation et du
développement dedtincelle laser demande une prise en compt@té de I'hydrodynamique
de I'écoulement, du rayonnement du plasma.

De nméme, nous avons moatrque lors de l'allumage, as la céation de Ietincelle laser,

le noyau d’allumage seédeloppe rapidement anisotropiquement. Cette expansion s’accom-
pagne de la propagation d’'une onde de Taylor. Suite au passage de cette onde de choc, le gaz
s’échauffe et les@actions de combustion peuver@ndarrer lorsque la tendpature du gaz at-

teint la temg@rature d’allumage. En se basant sur gecamisme, certains chercheurs mettent

en avant le fait que I'apparition du troéshne lobe, lors de la phase d’expansion, s'accompagne
d’'une cerération rapide de l'aire de la surface de flamme. Cet accroissement de surface est
assocd a un taux détirement pouvanétre tes élewe, et qui freinerait la propagation de la
flamme. Ce processus rend l'allumage moins efficace pour étnges proches de la limite
d’'inflammabilé pauvre. D’un autredé, d’autres chercheurs pensent que, comme l'allumage
est di au gaz chaud persistant aprl’expansion de étincelle, sous certaines conditions, tel
gu’un tres fort taux de turbulence ou dans @e®ulements rapides, le gaz chaud peut se dis-
siper avant de chauffer suffisamment lélemge pour I'allumer. Une ava@e importante dans

la compEhension de 'allumage laser par claquage resenant sedaliserait si nous pouvions
apporter des arguments patayer I'un de ces &marii.
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ANNEXE A

ENERGIES D ALLUMAGE POUR DES MELANGES DE METHANE/AIR

TAB. A.1 — Donrees sur I'allumage et I'accrochage € 355nm, f = 50mm).

| | Allumage | Accrochage |
| @ [ B E. $(En) s(BE) Tirs| Ep Ey s(En) s(E,) Tirs|
08| 6337 6690 0165 0218 0] 6337 6690 0165 0218 O
7-465 6587 - -~ 1| 7465 6587 - - 1
7-471 6630 0053 0339 3| 7471 6630 0053 0339 3
8424 7394 0116 0493 16| 8443 7750 - - 1
9771 7879 0130 0502 18| 9744 7805 0083 0502 7
11434 8416 0176 0450 19| 11404 8352 0098 0604 6
12783 8925 0192 0471 20| 12794 8734 0166 0487 8
14233 9261 0218 0466 20| 14168 9076 0234 0401 11
15531 10074 0216 0324 20| 15617 10058 0190 0332 8
16882 10501 0325 0569 20| 16970 10482 0356 0538 13
19295 11101 0405 0573 20| 19378 11022 0338 0600 15
20734 11469 0424 0748 20| 20703 11545 0365 0754 13
22869 11849 0237 0927 19|22848 11810 0240 0936 16
25327 12606 0370 1185 20| 25245 12421 0285 1055 18
26961 13801 0484 1146 20| 26976 13655 0507 1096 18
28796 13187 0451 1172 20|28796 13187 0451 1172 20
30478 13697 0459 1847 20| 30478 13697 0459 1847 20
09 3781 3972 0080 0158 0| 3781 3972 0080 0158 O
4812 5128 0079 0224 0| 4812 5128 0079 0224 O
6069 6432 0080 0120 0| 6069 6432 0080 0120 O
7.531 6566 0178 0216 6| 7531 6566 0178 0216 6
8418 7198 0142 0361 15| 8418 7198 0142 0361 15
9112 7556 0171 0353 20| 9112 7556 0171 0353 20
10193 7769 0148 0409 20| 10193 7769 0148 0409 20
1.0 || 4497 4740 0083 0148 0| 4497 4740 0083 0148 O
4856 5128 0073 0101 0| 4856 5128 0073 0101 O
5483 5825 0119 0129 0| 5483 5825 0119 0129 O
6195 6439 0087 0246 0| 6195 6439 0087 0246 O
6831 7233 0000 0000 O| 6831 7233 0000 0000 O
7-483 6329 0024 0183 3| 7483 6329 0024 0183 3
8226 7071 0086 0254 12| 8226 7071 0086 0254 12
8817 7431 0156 0266 15| 8817 7431 0156 0266 15
9562 7663 0176 0352 18| 9562 7663 0176 0352 18
10687 8182 0200 0284 20| 10687 8182 0200 0284 20
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| Allumage | Accrochage \
| @ [ FEn E. $(EBn) s(BE) Tirs| Ep E, $(En) s(E,) Tirs|
11440 8473 0255 0459 20| 11440 8473 0255 0459 20
11 4.322 4579 0084 0155 4.322 4579 0084 0155

0
5117 5386 0096 0153 0| 5117 5386 0096 0153
6-:011 6303 0120 0181 0| 6011 6303 0120 0181
0
1

6945 6994 0177 0399 6945 6994 0177 0399
7740 6587 0000 0000 7-740 6587 0000 0000
8666 6975 0000 0000 1| 8666 6975 0000 0000 1
9376 7319 0203 0265 12| 9376 7319 0203 0265 12
9828 7571 0141 0460 13| 9828 7571 0141 0460 13
10247 7856 0183 0314 17| 10247 7856 0183 0314 17
11.294 8337 0172 0474 20| 11294 8337 0172 0474 20
12303 8673 0171 0340 20| 12303 8673 0171 0340 20

O OOOo

1.2 || 5104 4105 0100 0102 0| 5104 4105 0100 0102 0
5889 4730 0070 0095 0| 5889 4730 0070 0095 0
6698 5200 0121 0281 0| 6698 5200 0121 0281 0
7529 5345 0115 0338 0| 7529 5345 0115 0338 0
8454 5485 0151 0334 0| 8454 5485 0151 0334 0
9658 5805 0230 0225 0| 9658 5805 0230 0225 0

10776 5955 0142 0256 0| 10776 5955 0142 0256 0
11.840 6550 0026 0150 2| 11840 6550 0026 0150 2
13617 6886 0207 0366 14| 13617 6886 0207 0366 14
15192 7495 0185 0286 19| 15192 7495 0185 0286 19
16614 7750 0275 0466 20| 16614 7750 0275 0466 20
18752 8305 0345 0563 20| 18752 8305 0345 0563 20

1.3 | 5502 4450 0097 0102 0| 5502 4450 0097 0102 0
6723 5130 0112 0348 0| 6723 5130 0112 0348 0
7579 5190 0122 0291 0| 7579 5190 0122 0291 0
8633 5455 0142 0315 0| 8633 5455 0142 0315 0

10268 5850 0137 0299 0| 10268 5850 0137 0299 0
11646 6265 0276 0213 0| 11.646 6265 0276 0213 0
13989 6815 0222 0259 0| 13989 6815 0222 0259 0
15671 7555 0258 0406 0| 15671 7555 0258 0406 0
17332 8160 0196 0479 0| 17332 8160 0196 0479 0
19237 8195 0316 0451 0| 19237 8195 0316 0451 0

21256 8633 0091 0330 3| 21256 8633 0091 0330 3
23640 9180 0529 0613 10| 23640 9180 0529 0613 10
25223 9154 0339 1.043 13| 25223 9154 0339 1:043 13
26500 10061 0441 1.018 18| 26500 10061 0441 1.018 18
27880 9921 0535 1:027 19| 27880 9921 0535 1:027 19
29606 10400 0379 1188 19| 29606 10400 0379 1188 19
32070 9950 0459 1321 20| 32070 9950 0459 1321 20
35622 11420 0624 1409 20| 35622 11420 0624 1409 20
14| 8415 5315 0153 0280 0| 8415 5315 0153 0280 0
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|

L] Allumage | Accrochage
(@]  En E. $(En) s(BEy) Tirs| B E, $(En) s(E,) Tirs |
9.622 5640 0179 0254 0| 9622 5640 0179 0254 0
10456 5915 0190 0360 0] 10456 5915 0190 0360 0
12559 6530 0237 0329 0| 12559 6530 0237 0329 0
14132 6810 0236 0373 0| 14132 6810 0236 0373 0
16254 7520 0295 0354 0| 16254 7520 0295 0354 0
18251 8385 0226 0567 0| 18251 8385 0226 0567 0
20946 8880 0339 0617 0| 20946 8880 0339 0617 0
24404 9420 0396 0796 0| 24404 9420 0396 0796 0
27182 9615 0503 0958 0] 27182 9615 0503 0958 0
31.345 10770 0554 1395 0| 31.345 10770 0554 1395 0
34825 11015 0581 1507 0| 34825 11015 0581 1507 0
39189 11515 0652 1945 0| 39189 11515 0652 1945 0
44470 12155 0624 2332 0| 44470 12155 0624 2332 0
52126 12850 0343 1550 2152126 12850 0343 1550 2
58162 12040 0617 2706 5| 58162 12040 0617 2706 5
65501 12250 1012 2569 10| 65501 12250 1012 2569 10
70768 13643 0866 2836 14| 70768 13643 0866 2836 14
74951 13789 0975 3216 18| 74951 13789 0975 3216 18
80389 14194 1163 3918 17| 80389 14194 1163 3918 17
85770 14500 1970 2886 19| 85770 14500 1970 2886 19
91.779 14555 1260 3561 20| 91.779 14555 1260 3561 20
94.256 14245 1381 3043 20| 94256 14245 1381 3043 20
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TAB. A.2 — Donrees sur I'allumage et I'accrochage € 355nm, f = 100mm).

L] Allumage | Accrochage \
(@ Ew By 5(Bw) s(B.) TS| B E, 5(Bw) s(B,) Tirs|
10970 8812 0218 0188 0| 10970 8812 0218 0188 0
12335 9927 0456 0390 0| 12335 9927 0456 0390
14124 11376 0393 0329 0| 14124 11376 0393 0329
17500 14126 0358 0303 0| 17500 14126 0358 0303

0

0

8

20560 16604 0486 0407 20560 16604 0486 0407
23723 18992 0587 0653 23723 18992 0587 0653
28991 21100 0483 1191 28982 21300 0533 1095
32549 22829 0671 1237 17| 33059 22060 0747 1348 5
36081 23163 1026 1626 19| 36317 22740 1200 1430 10
40732 22800 0998 2301 20| 40595 22600 1182 2449 12
44676 24225 1137 2289 20| 44799 24087 1:133 2308 15
48491 23200 1403 2316 20| 48795 22843 1485 2462 14
52912 21958 0859 1888 19| 52905 21515 0640 1875 13
56379 23330 1136 2257 20| 56404 23650 1152 2091 18
61463 22585 1167 2661 20| 61407 22131 1:183 2507 16
65546 23511 1713 2186 19| 65663 23367 1684 2157 18
68416 23885 1670 1808 20| 68416 23885 1.670 1808 20
71.340 24120 1609 1644 20| 71.236 24239 1652 1685 18
17747 14610 0370 0324 0| 17747 14610 0370 0324 0
20405 16000 0000 0000 1| 20405 16000 0000 0000 1
24031 19820 0556 0630 0| 24031 19820 0556 0630 0
27533 20300 0549 1234 7| 27533 20300 0549 1234 7
30552 21182 0592 1801 17| 30552 21182 0592 1801 17
33653 22053 0515 1760 19| 33653 22053 0515 1760 19
35691 21405 0626 1358 20| 35691 21405 0626 1358 20
17.927 13980 5499 1235 0| 17927 13980 5499 1235 0
20216 15870 4971 0798 0| 20216 15870 4971 0798 0
22:805 16400 0000 0000 1| 22805 16400 0000 0000 1

4 4

2 2

23834 17075 0437 0512 23834 17075 0437 0512

26235 19200 0343 0900 26235 19200 0343 0900

29739 19287 0562 1043 16| 29739 19287 0562 1043 16
32596 20675 0630 1764 20| 32596 20675 0630 1764 20
35237 20345 0746 1604 20| 35237 20345 0746 1604 20
19616 16110 0353 0296 0| 19616 16110 0353 0296 0
22077 18055 0453 0771 0| 22077 18055 0453 0771 0
25034 16100 0171 0700 2| 25034 16100 0171 0700 2
27521 17367 0353 1103 6| 27521 17367 0353 1103 6
30007 18329 0608 0944 7| 30007 18329 0608 0944 7
33044 19243 0363 1479 14| 33044 19243 0363 1479 14
36:027 19894 0700 1727 18| 36027 19894 0700 1727 18
39592 19060 0926 2522 20| 39592 19060 0926 2522 20
44565 19665 1058 1312 20| 44565 19665 1058 1312 20
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L] Allumage | Accrochage \
(@]  En E. $(En) s(BEy) Tirs| B E, $(En) s(E,) Tirs |
18930 14835 5699 1528 0| 18930 14835 5699 1528 0
19925 16370 0280 0298 0] 19925 16370 0280 0298 0
21.828 17510 0589 0803 0| 21.828 17510 0589 0803 0
23766 18855 0340 1118 0| 23766 18855 0340 1118 0
26801 19125 0509 1394 0| 26801 19125 0509 1394 0
28927 19305 0604 1455 0| 28927 19305 0604 1455 0
34980 22000 0514 1300 2134980 22000 0514 1300 2
32931 18775 0504 1839 0| 32931 18775 0504 1839 0
32751 19800 0000 0000 1] 32751 19800 0000 0000 1
39344 18091 0587 1773 11| 39344 18091 0587 1773 11
42.696 18420 0804 2153 15| 42696 18420 0804 2153 15
45001 19578 1253 1580 18| 45001 19578 1253 1580 18
47771 19870 0875 2003 20| 47771 19870 0875 2003 20
50223 19945 0840 1367 20| 50223 19945 0840 1367 20
32605 19345 0524 1462 0| 32605 19345 0524 1462 0
36.077 19525 0605 2250 0| 36077 19525 0605 2250 0
39146 19185 0711 2347 0| 39146 19185 0711 2347 0
41.041 19330 0595 2002 0| 41.041 19330 0595 2002 0
44.196 20445 0620 1313 0| 44196 20445 0620 1313 0
48183 19305 0837 2230 0| 48183 19305 0837 2230 0
52.084 19455 1114 2419 0| 52084 19455 1114 2419 0
58471 19150 0514 1750 2158471 19150 0514 1750 2
61.129 19100 0086 1005 4| 61129 19100 0086 1005 4
64515 21150 1690 0753 4| 64515 21150 1690 0753 4
68.073 19850 0659 1982 8| 68073 19850 0659 1982 8
72500 20809 1197 1654 11| 72500 20809 1197 1654 11
76210 21045 1159 2512 11| 76210 21045 1159 2512 11
76475 21062 0995 2696 13| 76475 21062 0995 2696 13
84946 21607 1019 1450 15| 84946 21607 1019 1450 15
88384 21230 1484 1930 20| 88384 21230 1484 1930 20
92.224 21070 1407 2125 20| 92.224 21070 1407 2125 20




170 ENERGIES D ALLUMAGE POUR DES MELANGES DE METHANE/AIR

TAB. A.3 — Donrees sur I'allumage et I'accrochage € 355nm, f = 150mm).

L] Allumage | Accrochage \
(@] P By 5(Bw) (B TS| By By, 5(Bw) s(By) TS|
25092 20253 0363 0287 25092 20253 0363 0287 0
30064 24300 0583 0467 30064 24300 0583 0467
34.877 28340 0633 0479 34877 28340 0633 0479
39.043 31735 0420 0393 39.043 31735 0420 0393
45079 36550 0934 0834 45079 36550 0934 0834
50.069 38000 0000 0000 50.832 40880 0839 1138
57031 43620 0771 0768 58814 44600 0000 0000
61.323 44627 1256 2743 1 60614 41825 1468 2747
65362 47944 1035 1580 16| 64815 48250 0171 1250
70917 48912 0706 3539 17| 70798 48300 0822 3125
74846 49450 1392 4025 18| 75465 48322 1253 4607 9
79013 50385 1040 3617 20| 78933 50683 1044 3884 12
85148 51479 1249 5220 19| 85236 50964 1339 6046 11
88984 51295 1410 3578 20| 88907 50514 1364 3702 14
93162 50437 1474 2908 19| 93588 50547 1321 3121 15
95877 51975 1639 5253 20| 95627 52062 1726 5434 13
99.169 52280 1594 4185 20| 99212 52273 1714 4419 15
101:878 52775 1561 4218 20| 101.943 52353 1641 4214 17
104553 52535 1854 4268 20| 104585 52131 1789 4159 16
106371 54660 1378 3532 20| 106320 54232 1396 3076 19
107554 52765 1557 5697 20| 107368 52022 1307 5526 18
107134 53500 1891 3495 20| 107179 53506 1791 3589 16
31199 25970 0474 0406 0| 31199 25970 0474 0406 0
34.868 29145 0403 0315 0| 34868 29145 0403 0315 0
39995 33460 0646 0537 0| 39995 33460 0646 0537 0

0 0

6 6

POk, OOO0OO0OOo

ONP~APLPOOOOO

45576 38065 0465 0403 45576 38065 0465 0403

51469 40033 0589 1552 51469 40033 0589 1552

55446 42264 0556 1487 14| 55446 42264 0556 1487 14
58653 44488 0852 1426 16| 58653 44488 0852 1426 16
62300 44672 1121 3183 18| 62300 44672 1121 3183 18
66882 45779 0815 3475 19| 66882 45779 0815 3475 19
71.264 48044 1160 3329 18| 71264 48044 1160 3329 18
76492 48880 1248 4177 20| 76492 48880 1248 4177 20
82.331 48775 1314 5766 20| 82331 48775 1314 5766 20
38855 32345 0597 0531 0| 38855 32345 0597 0531 0
42:327 35250 0748 0682 0| 42327 35250 0748 0682 0
47325 31400 0000 0000 1| 47325 31400 0000 0000 1
52727 39875 0670 0855 4| 52727 39875 0670 0855 4
56913 42675 0821 1719 12| 56913 42675 0821 1719 12
58874 42882 1131 2803 17| 58874 42882 1131 2803 17
61752 45993 1011 2381 15| 61752 45993 1011 2381 15
67-559 45970 1074 3314 20| 67559 45970 1074 3314 20
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L] Allumage | Accrochage \
(@]  En E. $(En) s(BEy) Tirs| B E, $(En) s(E,) Tirs |
73363 46000 1347 4089 20| 73363 46000 1347 4089 20
32373 26630 0471 0435 0| 32373 26630 0471 0435 0
36283 29915 0744 0695 0| 36283 29915 0744 0695 0
40758 33680 0667 0579 0| 40758 33680 0667 0579 0
45508 37590 0738 0599 0| 45508 37590 0738 0599 0
52.641 40400 0000 0000 1| 52641 40400 0000 0000 1
53498 39550 0581 1152 4| 53498 39550 0581 1152 4
58704 41971 1056 3199 14| 58704 41971 1056 3199 14
62.380 44667 0901 1553 15| 62.380 44667 0901 1553 15
65471 43271 1509 3641 17| 65471 43271 1509 3641 17
69462 46595 1241 2512 20| 69462 46595 1241 2512 20
73492 47335 1214 4117 20| 73492 47335 1214 4117 20
37-260 30505 0651 0585 0| 37260 30505 0651 0585 0
40432 33075 0839 0758 0| 40432 33075 0839 0758 0
43562 35705 0785 0664 0| 43562 35705 0785 0664 0
47908 39065 0736 0664 0| 47908 39065 0736 0664 0
51.826 41590 1001 1198 0| 51.826 41590 1001 1198 0
55813 39450 0257 0750 2| 55813 39450 0257 0750 2
59980 40860 1059 0946 5| 59980 40860 1059 0946 5
64987 43585 0824 3409 13| 64987 43585 0824 3409 13
68633 44567 1250 2911 15| 68633 44567 1250 2911 15
72884 46341 1405 3207 17| 72884 46341 1405 3207 17
79009 47122 1648 5280 18| 79009 47122 1648 5280 18
83198 46532 1853 3764 19| 83198 46532 1853 3764 19
88152 46345 1585 3170 20| 88152 46345 1585 3170 20
39884 32680 0691 0502 0| 39884 32680 0691 0502 0
43947 35835 0981 0920 0| 43947 35835 0981 0920 0
48380 39405 1255 1010 0| 48380 39405 1255 1010 0
52.812 41635 1058 1465 0| 52812 41635 1058 1465 0
57.271 41800 0000 0000 157271 41800 0000 0000 1
59903 42765 1525 3226 0| 59903 42765 1525 3226 0
63958 43050 0000 0150 2| 63958 43050 0000 0150 2
70102 40950 1563 3416 6| 70102 40950 1563 3416 6
72703 42343 1372 4788 7| 72703 42343 1372 4788 7
75275 40143 1335 2978 7| 75275 40143 1335 2978 7
80837 43500 1799 2399 16| 80837 43500 1799 2399 16
83795 47325 1359 3778 16| 83795 47325 1359 3778 16
88155 45147 1333 4261 17| 88155 45147 1333 4261 17
92.139 47310 1975 4378 20| 92139 47310 1975 4378 20
95980 46920 1932 5649 20| 95980 46920 1932 5649 20
38769 31780 0765 0668 0| 38769 31780 0765 0668 0
42.378 34710 0812 0731 0| 42378 34710 0812 0731 0
46048 37490 1080 1129 0| 46048 37490 1080 1129 0




172 ENERGIES D ALLUMAGE POUR DES MELANGES DE METHANE/AIR

| Allumage | Accrochage \
\ FEine E, $(En) s(E,) Tirs | FEine E, s(En) s(E,) Tirs|
50858 40465 1049 1711
54939 42130 0930 2353
56928 40900 0000 0000
62-115 41965 1371 3348
65844 41600 0000 0000
69788 48100 0000 0000
72360 44300 0000 0000
77752 43460 1477 3822
80076 48800 0000 0000
83848 49300 0000 0000
89935 37600 3344 0300
92.936 54100 0000 0000
96580 47350 2389 4531 96580 47350 2389 4531
101803 44271 1565 2171 101:803 44271 1565 2171
104539 45400 0647 4102 3| 104539 45400 0647 4102 3
109826 49620 2143 5318 10| 109826 49620 2143 5318 10
112312 47180 1986 3522 10| 112312 47180 1986 3522 10
115278 46640 1973 2678 10| 115278 46640 1973 2678 10
117799 47020 0997 4876 10| 117799 47020 0997 4876 10
116907 50230 2103 5849 10| 116907 50230 2103 5849 10

50-858 40465 1049 1711 0
54939 42130 0930 2353
56928 40900 0000 0000
62115 41965 1371 3348
65844 41600 0000 0000
69788 48100 0000 0000
72:360 44300 0000 0000
77752 43460 1477 3822
80076 48800 0000 0000
83848 49300 0000 0000
89935 37600 3344 0300
92.936 54100 0000 0000
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TAB. A.4 — Donrees sur I'allumage et I'accrochage € 532nm, f = 50mm).

L] Allumage | Accrochage \
(@] P By 5(Bw) (B TS| By By, 5(Bw) s(By) TS|
7-474 5295 0072 0042 0 7-474 5295 0072 0042 0
8430 6005 0108 0066 0 8-430 6005 0108 0066 0
9.566 6858 0125 0077 0 9.566 6858 0125 0077 0
11.444 8249 0188 0117 0| 11444 8249 0188 0117 0
13411 7770 0168 0858 8| 13421 7878 0161 0865 9
14503 7992 0193 0865 17| 14498 8403 0060 0634 4
16-425 8134 0185 0844 19| 16415 8276 0237 0836 9
19049 7998 0269 0918 19| 19043 8056 0293 0729 8
20-830 8046 0290 0771 20| 20915 8197 0296 1011 9
22-983 8937 0346 0961 20| 22949 8889 0379 0829 12
26-440 8505 0412 0842 20| 26-366 8796 0449 0901 8
30-029 8724 0573 0839 19| 30066 8532 0679 1041 6
34.564 9325 0494 0799 20| 34715 9449 0378 0784 15
40537 9929 0717 1120 20| 40702 9713 0477 0854 11
46486 10104 0689 0910 20| 46616 10033 0709 0817 13
59.301 10619 0902 1228 19| 59154 10745 0894 0928 11
63987 10786 1165 1594 19| 64138 10969 1129 1544 17
71.504 11009 0856 1458 20| 71632 11058 0856 1569 17
74534 10940 1410 1334 20| 74749 10894 1335 1442 16
84.250 11463 0850 1441 20| 84287 11509 0800 1498 17
91.234 11769 1555 1501 20| 91.356 11534 1474 1393 18
97598 11534 1260 1517 20| 97665 11586 1330 1589 17
104161 12234 1316 1555 20| 104091 12134 1220 1698 16
110409 12162 1703 1365 20| 110814 12481 1684 1277 14
119931 12447 1960 1018 20| 119846 12479 1974 1035 19
135900 13280 1650 1527 20| 135954 13242 1676 1557 19
142992 13046 2349 1497 19| 143167 13320 2424 1294 17
11.660 8295 0197 0118 0| 11660 8295 0197 0118 0
13.987 7778 0151 1095 9| 13987 7778 0151 1095 9
16135 8353 0196 0606 19| 16135 8353 0196 0606 19
18087 8464 0172 0901 18| 18087 8464 0172 0901 18
19930 8363 0234 0918 20| 19930 8363 0234 0918 20
22795 8748 0267 0946 20| 22795 8748 0267 0946 20
9.239 6519 0119 0074 0 9.239 6519 0119 0074 0
9.994 7087 0125 0082 0 9.994 7087 0125 0082 0
10010 7091 0118 0080 0| 10010 7091 0118 0080 0
11.909 6910 0000 0000 1| 11909 6910 0000 0000 1
13657 8261 0126 0691 9| 13657 8261 0126 0691 9
14.526 7847 0223 0846 13| 14526 7847 0223 0846 13
16-229 8548 0241 0719 16| 16229 8548 0241 0719 16
17-371 8181 0274 0683 20| 17371 8181 0274 0683 20
19.153 8633 0255 1199 20| 19153 8633 0255 1199 20




174 ENERGIES D ALLUMAGE POUR DES MELANGES DE METHANE/AIR

| Allumage | Accrochage \
| B E. $(En) s(BEy) Tirs|  Ep E. $(En) s(E,) Tirs|
20783 8512 0402 0666 20| 20783 8512 0402 0666 20
9.335 6582 0117 0078 0| 9335 6582 0117 0078 0

10796 7662 0106 0068 0| 10796 7662 0106 0068 0
13047 7835 0066 0518 4| 13047 7835 0066 0518 4
14232 8242 0316 0468 10| 14232 8242 0316 0468 10
15488 8138 0234 0509 18| 15488 8138 0234 0509 18
17.092 8628 0241 0820 19| 17092 8628 0241 0820 19
19294 8310 0264 0787 19| 19294 8310 0264 0787 19
20687 8577 0216 0895 19| 20687 8577 0216 0895 19
22.678 9378 0288 1292 20| 22.678 9378 0288 1292 20
24837 8921 0318 0766 20| 24837 8921 0318 0766 20
8988 6330 0144 0092 0| 8988 6330 0144 0092 0

9.939 7022 0124 0079 0| 9939 7022 0124 0079 0

10782 7560 0163 0371 0| 10782 7560 0163 0371 0
12.201 8378 0127 0656 0| 12201 8378 0127 0656 0
0 0

3 3

13764 8884 0185 0894 13764 8884 0185 0894
14776 6897 0110 0517 14776 6897 0110 0517
15918 7217 0163 0417 6| 15918 7217 0163 0417 6
17713 8025 0283 0725 11| 17713 8025 0283 0725 11
18536 8401 0251 0790 20| 18536 8401 0251 0790 20
20236 8323 0199 0712 20| 20236 8323 0199 0712 20
21.841 8499 0242 0692 20| 21841 8499 0242 0692 20
9652 6824 0104 0072 0| 9652 6824 0104 0072 0
10665 7568 0156 0088 0| 10665 7568 0156 0088 0
11761 8048 0131 0757 0| 11761 8048 0131 0757 0
13227 9003 0170 0731 0| 13227 9003 0170 0731 0
14625 8367 0190 1341 0| 14625 8367 0190 1341 0
16133 7040 0000 0000 1| 16133 7040 0000 0000 1
0 0
0 0
1 1
9 9

16899 8441 0297 0862 16899 8441 0297 0862
18424 8372 0296 0841 18424 8372 0296 0841
20157 9260 0000 0000 20157 9260 0000 0000
23619 8674 0376 0699 23619 8674 0376 0699
26026 8458 0448 0865 15| 26026 8458 0448 0865 15
27949 9032 0488 0721 20| 27949 9032 0488 0721 20
30569 9236 0419 0848 20| 30569 9236 0419 0848 20
9396 6642 0181 0111 0| 9396 6642 0181 0111 0
10166 7202 0105 0063 0| 10166 7202 0105 0063 0
11515 8115 0183 0220 0| 11515 8115 0183 0220 0
11515 8115 0183 0220 0| 11515 8115 0183 0220 0
15027 8656 0210 1426 0| 15027 8656 0210 1426 0
1 1
0 0
1 1

15641 9220 0000 0000 15641 9220 0000 0000
17293 7832 0206 0866 17293 7832 0206 0866
19081 7740 0000 0000 19081 7740 0000 0000
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L] Allumage | Accrochage \
(@]  En E. $(En) s(BEy) Tirs| B E, $(En) s(E,) Tirs |
21.883 7695 0228 1165 2| 21883 7695 0228 1165 2
27.024 8507 0219 1027 4| 27024 8507 0219 1027 4
30144 8777 0292 0944 3130144 8777 0292 0944 3
33389 9108 0660 1048 5133389 9108 0660 1048 5
37370 9416 0732 0923 7| 37370 9416 0732 0923 7
43286 9623 0344 0746 6| 43286 9623 0344 0746 6
53105 10115 0665 1401 15| 53105 10115 0665 1401 15
52964 10183 0723 1286 18| 52964 10183 0723 1286 18
70164 11384 1176 1119 20| 70164 11384 1176 1119 20
82.583 11250 1487 1728 20| 82583 11250 1487 1728 20




176 ENERGIES D ALLUMAGE POUR DES MELANGES DE METHANE/AIR

TAB. A5 — Donrees sur I'allumage et I'accrochage € 532nm, f = 100mm).

L] Allumage | Accrochage \
(@] P By 5(Bw) (B TS| By By, 5(Bw) s(By) TS|
45.041 28300 0000 0000 1| 44415 31800 0911 0941 0
47954 34460 0898 1222 0| 47954 34460 0898 1222 0
53074 33967 0551 0330 3| 52405 37225 0871 1665 0
62251 36500 0791 4368 18| 62940 32667 0382 0818 3

2

4

67-398 37095 1001 4030 19| 66450 40250 1170 1150
79383 37875 0733 4346 20| 79348 38500 0760 2111
79383 37875 0733 4346 20| 79108 37300 0530 4263 5
94053 37683 1212 3862 18| 94357 37982 0918 4126 11
98991 39547 1450 3968 19| 99059 38913 1525 4146 15
107343 39400 1648 4021 20| 107299 39528 1686 4218 18
112069 38832 2088 5193 19| 111725 38281 1925 5311 16
121:619 38216 2148 4386 19| 121.800 38856 2198 4165 16
129058 39147 1913 2688 19| 129023 39220 1071 2933 15
129103 39305 1875 2709 20| 129405 39106 1655 2859 16
141686 40280 2078 3885 20| 141484 40206 2133 4072 16
146839 40330 2816 4248 20| 147148 40021 2538 4133 19
152184 42068 2413 4625 19| 152274 41639 2448 4368 18
155596 40926 2621 5953 19| 155687 41167 2664 6026 18
158631 41730 2892 5043 20| 159001 41595 2465 5139 19
39145 26890 1067 0680 0| 39145 26890 1067 0680 0
42.426 29240 0737 0490 0| 42426 29240 0737 0490 0
47732 28400 0000 0000 1| 47732 28400 0000 0000 1
53094 31750 0991 2282 6| 53094 31750 0991 2282 6
61426 33472 1185 3073 18| 61426 33472 1185 3073 18
66610 34442 1092 3488 19| 66610 34442 1092 3488 19
72761 32783 1555 4022 18| 72761 32783 1555 4022 18
78747 35288 1397 3725 17| 78747 35288 1397 3725 17
86916 34661 1905 2701 18| 86916 34661 1905 2701 18
97.865 35373 1679 3553 15| 97865 35373 1679 3553 15
111:068 35800 1407 4345 18| 111068 35800 1407 4345 18
120791 36520 2265 4012 20| 120791 36520 2265 4012 20
125856 38005 2566 4867 19| 125856 38005 2566 4867 19
136556 36705 2935 3437 20| 136556 36705 2935 3437 20
45480 32570 0535 0315 0| 45480 32570 0535 0315 0
49282 35045 0573 1825 0| 49282 35045 0573 1825 0
55135 34657 0576 2551 7| 55135 34657 0576 2551 7
57377 34811 0521 3091 9| 57377 34811 0521 3091 9
62304 35500 0852 3317 16| 62304 35500 0852 3317 16
68133 36844 1024 3211 18| 68133 36844 1024 3211 18
71.081 36659 1011 3227 17| 71081 36659 1011 3227 17
73098 36388 0995 5133 17| 73098 36388 0995 5133 17
76400 37339 1040 4544 18| 76400 37339 1040 4544 18
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L] Allumage | Accrochage \
K3 FEine E, $(En) s(E,) Tirs | FEine E, s(En) s(E,) Tirs|
83007 39271 0984 3563 17| 83007 39271 0984 3563 17
88789 37789 0846 3378 19| 88789 37789 0846 3378 19
95346 38380 1498 4536 20| 95346 38380 1498 4536 20
109765 38780 1743 4958 20| 109765 38780 1743 4958 20
37653 26695 0449 0301 0| 37653 26695 0449 0301 0
42.882 30745 0577 0458 0| 42882 30745 0577 0458 0
46.076 33040 0778 0420 0| 46076 33040 0778 0420 0
51.826 30980 0662 4169 5| 51.826 30980 0662 4169 5
55353 34157 0482 2323 7| 55353 34157 0482 2323 7
56907 34843 0583 2847 7| 56907 34843 0583 2847 7
60.301 37325 0757 2120 16| 60301 37325 0757 2120 16
63608 36029 0819 3419 17| 63608 36029 0819 3419 17
66718 35018 0859 3641 17| 66718 35018 0859 3641 17
69076 37630 1110 3503 20| 69076 37630 1110 3503 20
73690 36906 0794 3426 18| 73690 36906 0794 3426 18
82208 36680 1434 4513 20| 82208 36680 1434 4513 20
39355 28080 0608 0368 0| 39355 28080 0608 0368 0
43374 31120 0523 0350 0| 43374 31120 0523 0350 0
48931 35330 0632 0336 0| 48931 35330 0632 0336 0
53259 33500 0545 3049 4| 53259 33500 0545 3049 4
56610 33467 0550 2925 9| 56610 33467 0550 2925 9
60.062 35067 0736 2885 15| 60062 35067 0736 2885 15
62.392 36388 0866 2897 16| 62392 36388 0866 2897 16
68685 37684 0973 3906 19| 68685 37684 0973 3906 19
75905 36318 0900 4279 17| 75905 36318 0900 4279 17
82841 37894 1158 3917 18| 82841 37894 1158 3917 18
90101 35161 1012 6180 18| 90101 35161 1012 6180 18
95586 37380 1148 4318 20| 95586 37380 1148 4318 20
101599 36905 1181 6385 20| 101:599 36905 1181 6385 20
42.426 30365 0450 0285 0| 42426 30365 0450 0285 0
47498 27500 0000 0000 1| 47498 27500 0000 0000 1
53464 30000 0000 0000 1| 53464 30000 0000 0000 1
56477 31300 0417 2748 4| 56477 31300 0417 2748 4
60158 35144 0929 2604 9| 60158 35144 0929 2604 9
66316 34650 0808 3645 14| 66316 34650 0808 3645 14
72776 34877 0880 2298 13| 72776 34877 0880 2298 13
79631 35728 1150 4209 18| 79631 35728 1150 4209 18
87-638 36567 1412 4003 18| 87638 36567 1412 4003 18
97.504 37878 1462 4050 18| 97504 37878 1462 4050 18
116445 37490 1614 5148 20| 116445 37490 1614 5148 20
107004 37815 1216 3785 20| 107004 37815 1216 3785 20
39583 28200 0573 0303 0| 39583 28200 0573 0303 0
41.806 29955 0545 0350 0| 41806 29955 0545 0350 0
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| Allumage | Accrochage \
\ Eine E, $(En) s(E,) Tirs | B E, s(En) s(E,) Tirs|
46041 33165 0749 0450 0| 46041 33165 0749 0450
50106 35285 0697 1822 0| 50106 35285 0697 1822 0
56044 36675 0750 3545 0| 56044 36675 0750 3545 0
58641 32625 0526 3924 4| 58641 32625 0526 3924 4
64052 33825 0175 3819 4| 64052 33825 0175 3819 4
72501 35255 1000 5196 11| 72501 35255 1000 5196 11
77582 36392 0796 5053 13| 77582 36392 0796 5053 13
86359 36136 0906 3399 11| 86359 36136 0906 3399 11
91.154 36875 1382 3148 12| 91.154 36875 1382 3148 12
99.766 37000 1621 5326 18| 99766 37000 1621 5326 18
106571 38716 1954 3821 19| 106571 38716 1954 3821 19
115928 39247 2142 4277 15| 115928 39247 2142 4277 15
121.827 37620 1866 3997 20| 121.827 37620 1866 3997 20
130542 41740 1561 4545 20| 130542 41740 1561 4545 20

o
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TAB. A.6 — Donrees sur I'allumage et I'accrochage € 532nm, f = 150mm)

L] Allumage | Accrochage \
[ @ | FEine E. $(En) s(E,) Tirs | B E, 5(Einc) s(E,) Tirs |
79120 55720 1915 6096 0| 79120 55720 1915230996 @96 0
83419 60610 1860 1678 0| 83419 60610 1860265187 178 0
93176 68795 1354 1040 0| 93176 68795 1353983987 140 0
101161 75575 1367 1167 0| 101161 75575 1367370973 167 0
107993 81645 1880 1584 0| 107993 81645 1879815722 184 0
129215 93850 2281 2550 2| 125465 95950 2681444226 262 0
128181 94367 0928 1292 31128202 98253 2153920529 247 0
133938 99088 2801 3367 8| 132724 96950 2749237 2450 2
140718 102283 1663 4343 12| 139685 100700 1852720504 370 5
143653 106892 1825 2231 12| 143819 106567 0526086803 275 3
146555 108239 2010 4458 18| 146197 109700 1107118209 HU72 3
148763 110547 2941 4088 15| 148196 108625 3576668866 4H15 4
113351 89265 1322 1057 0| 113351 89265 1321976338 157 0
134237 96743 2319 4595 71134237 96743 2318681818 45695 7
137743 100080 2275 3832 10| 137743 100080 2274647101 3B32 10
144293 107162 2596 3571 13| 144293 107162 2595977624 71 13
147433 107000 2659 5575 13| 147433 107000 265912779 75 13
149757 110445 2525 4946 11| 149757 110445 2524682417 H46 11
150346 109550 1628 4003 16| 150346 109550 1628355687 403 16
148659 108635 2464 5587 17| 148659 108635 2464383836 87 17
84349 65850 0585 0450 2| 84261 63980 1018460788 @02 0
96750 72500 0000 0000 1| 96750 72500 0 0000 1
116779 83160 2009 5123 5| 116779 83160 2009219176 823 5
120119 91250 1925 2277 41 120119 91250 1924773431 277 4
128703 97738 1082 2399 8| 128703 97738 1082448258 899 8
135811 99856 0907 3021 9] 135811 99856 0906941626 P21 9
141957 104992 2585 4530 12| 141:957 104992 2585019932 4630 12
147902 108759 2646 5458 17| 147902 108759 2645801653 ®58 17
149688 110700 2435 3904 18| 149688 110700 2435089788 304 18
83197 64930 0963 0722 0| 83197 64930 0963492688 22 0
89731 68110 0982 38864 0| 89731 68110 0981593865 &864 0
94984 74250 1607 1132 0| 94984 74250 1607443212 132 0
102126 79970 1857 1342 0| 102126 79970 1856581389 142 0
106712 83535 1814 1839 0| 106712 83535 1813624294 1839 0
119387 68650 0605 29303 41119387 68650 0605070363 29803 4
127479 93683 1642 4367 6| 127479 93683 164155606 4367 6
131:004 85980 2131 8335 5| 131004 85980 2130877219 &35 5
136895 99877 1203 6096 13| 136895 99877 1203469029 @96 13
139369 102910 1726 3282 10| 139369 102910 1725778429 282 10
144053 105267 2409 5710 12| 144053 105267 2409114149 &10 12
145223 102287 2213 15851 15| 145223 102287 2213398188 1851 15
147048 108288 2118 4370 16| 147048 108288 2118144248 4870 16
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| Allumage | Accrochage \
\ Fine E, $(En) s(E,) Tirs | FEine E, 5(Fino) s(E,) Tirs |
107098 83995 1791 1377 0| 107098 83995 179053506 B77 0
112959 88935 1568 1059 0] 112959 88935 1567599373 159 0
122020 78367 1624 15008 3| 122020 78367 1623860648 1%08 3
128127 91200 1351 3545 5] 128127 91200 1351005795 H45 5
135912 94375 0538 12489 4] 135912 94375 0538496904 1289 4
139931 98430 1872 8519 10| 139931 98430 1872159167 &19 10
142844 104900 2042 3521 10| 142844 104900 2042455005 321 10
144961 103530 1963 6694 10| 144961 103530 1962804173 @94 10
147.484 105233 1658 7316 12| 147484 105233 165815025 316 12
148576 107333 1742 4667 15| 148576 107333 1741528548 4667 15

110596 82835 1682 1484 110596 82835 1682072419 U84
116170 52700 0000 0000 116170 52700 0 0000
120897 91455 2703 2305 120897 91455 2703031465 B05
128688 96735 1820 3000 128688 96735 1820298581 00
140270 102700 0000 0000 140270 102700 0 0000
143312 94900 0000 0000 143312 94900 0 0000

146119 101550 3008 4657
144755 102833 2920 4208
116276 90985 2419 1410
126418 98105 1828 3125
132549 81100 1521 15000
135006 99900 0000 0000
143312 104450 0702 3750
145769 106700 0351 1000
148518 85675 0582 34596

146119 101550 3007773885 4657
144755 102833 2919790845 408
116276 90985 241913189 1410
126418 98105 1827951317 325
132549 81100 15208585 1500
135006 99900 0 0000
143312 104450 0701935 3750
145769 106700 03509595 1000
148518 85675 0582013756 3496
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TAB. A.7 — Donrees sur I'allumage et I'accrochage £ 1064nm, f = 50mm)

L] Allumage | Accrochage \
(@] P By 5(Bw) (B TS| By By, 5(Bw) s(By) TS|
21.883 16385 0103 0131 0| 21883 16385 0103 0131 0
24969 18935 0134 0162 0| 24969 18935 0134 0162 0
29.809 22925 0163 0170 0| 29809 22925 0163 0170 0
29930 23000 0000 0000 1| 29809 22925 0163 0170 0
34701 22871 0124 1802 7| 34665 25450 0175 2178 0
37522 22950 0192 3397 20| 37740 22200 0235 3080 3
39.055 21184 0194 1466 19| 39073 21880 0136 1987 5
42.403 22432 0176 1905 19| 42445 23425 0141 1889 8
44533 20511 0244 1936 19| 44522 20564 0240 2163 11
48806 19900 0265 1746 18| 48782 19875 0261 0618 4
53087 20184 0245 0822 19| 53096 20250 0232 0870 16
55453 20211 0259 1763 19| 55517 19869 0214 1624 13
60207 20363 0416 1907 19| 60285 20336 0454 1459 11
66-.822 20747 0325 1790 19| 66858 20621 0340 1863 14
74355 20845 0515 1383 20| 74329 21264 0486 1229 14
80-650 20435 0401 1511 20| 80670 20292 0413 1576 13
88124 20542 0474 1867 19| 88145 20850 0450 2052 14
96.062 21655 0493 1826 20| 96048 21753 0521 1860 17
103870 23215 0444 2101 20| 103827 22947 0387 2021 15
109696 24375 0573 1945 20| 109694 24253 0563 2083 17
114696 24989 0692 2063 19| 114634 24453 0372 1764 15
121156 24895 0753 1571 20| 121.170 25012 0822 1598 16
131413 26275 1039 1638 20| 131.322 26274 0986 1680 19
31719 24220 0127 0098 0| 31719 24220 0127 0098 0
33388 21933 0133 1438 3| 33388 21933 0133 1438 3
37089 23640 0228 2124 15| 37.089 23640 0228 2124 15
38656 23371 0192 1553 17| 38656 23371 0192 1553 17
40324 22922 0176 2361 18| 40324 22922 0176 2361 18
45764 21489 0204 1639 18| 45764 21489 0204 1639 18
48872 21447 0261 1850 19| 48872 21447 0261 1850 19
54797 21288 0279 1714 17| 54797 21288 0279 1714 17
50.736 21568 0460 1243 19| 59736 21568 0460 1243 19
64533 21335 0225 1042 17| 64533 21335 0225 1042 17
74696 21655 0383 1481 20| 74696 21655 0383 1481 20
13566 9890 0104 0130 0| 13566 9890 0104 0130 0
14699 10790 0066 0070 0| 14699 10790 0066 0070 0
17198 12745 0075 0080 0| 17198 12745 0075 0080 0
33278 20960 0163 1555 5| 33278 20960 0163 1555 5
36028 22120 0145 1872 15| 36028 22120 0145 1872 15
38098 21537 0145 1881 19| 38098 21537 0145 1881 19
40107 21605 0171 2575 20| 40107 21605 0171 2575 20
45171 20770 0207 2221 20| 45171 20770 0207 2221 20
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| Allumage | Accrochage \
| B E. $(En) s(BEy) Tirs| B E, $(En) s(E,) Tirs |
17.300 12850 0155 0166
18339 13610 0102 0114
20273 15170 0076 0152
21.404 16070 0096 0152
22638 17005 0073 0128
24830 18775 0067 0144
27-013 20480 0119 0169
29342 22140 0101 1096
30088 22955 0154 0136
32173 19567 0164 2130 32173 19567 0164 2130
33246 22383 0078 1139 33246 22383 0078 1139 6
35244 21808 0184 1370 12| 35244 21808 0184 1370 12
36602 21650 0159 1780 18| 36602 21650 0159 1780 18
37233 22047 0211 2130 19| 37.233 22047 0211 2130 19
38217 22828 0232 2166 18| 38217 22828 0232 2166 18
39679 21555 0172 2219 20| 39679 21555 0172 2219 20
41.289 21155 0174 1632 20| 41.289 21155 0174 1632 20
18373 13815 0113 0159 0| 18373 13815 0113 0159 0
19919 15025 0078 0122 0| 19919 15025 0078 0122 0
21.108 15940 0066 0139 0| 21108 15940 0066 0139 0
24260 18465 0145 0162 0| 24260 18465 0145 0162 0
25515 19425 0085 0137 0| 25515 19425 0085 0137 0

0 0

0 0

0 0

2 2

17300 12850 0155 0166 0
18339 13610 0102 0114
20273 15170 0076 0152
21.404 16070 0096 0152
22638 17005 0073 0128
24830 18775 0067 0144
27.013 20480 0119 0169
29342 22140 0101 1096
30088 22955 0154 0136

O WOOOOO0OOO0oOOoOOo
WOOOOOOOoOOo

27019 20620 0100 0125 27019 20620 0100 0125
29593 22730 0154 0217 29593 22730 0154 0217
30661 23535 0115 0149 30661 23535 0115 0149
30611 23400 0064 0000 30611 23400 0064 0000
33331 20800 0231 0648 3| 33331 20800 0231 0648 3
34436 20792 0128 1389 13| 34436 20792 0128 1389 13
36034 20742 0188 2088 19| 36034 20742 0188 2088 19
37259 21500 0162 1908 18| 37259 21500 0162 1908 18
38706 20975 1036 2429 20| 38706 20975 1036 2429 20
41:386 19475 0201 1349 20| 41386 19475 0201 1349 20

20205 15285 0166 0188 0| 20205 15285 0166 0188 0
21.563 16340 0098 0136 0| 21:563 16340 0098 0136 0
22334 16930 0071 0100 0| 22334 16930 0071 0100 0
23421 17800 0083 0138 0| 23421 17800 0083 0138 0
25367 19355 0134 0140 0| 25367 19355 0134 0140 0
27656 21170 0142 0187 0| 27656 21170 0142 0187 0
29575 22705 0102 0172 0| 29575 22705 0102 0172 0
34687 19467 0027 1621 3| 34687 19467 0027 1621 3
36089 19463 0156 0857 8| 36089 19463 0156 0857 8
37774 19092 0100 2608 12| 37774 19092 0100 2608 12
40128 19106 0190 1212 16| 40128 19106 0190 1212 16
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L] Allumage | Accrochage \
(@]  En E. $(En) s(BEy) Tirs| B E, $(En) s(E,) Tirs |
42594 19970 0265 1574 20| 42594 19970 0265 1574 20
46311 20595 0217 1596 20| 46311 20595 0217 1596 20
17848 13430 0186 0173 0| 17848 13430 0186 0173 0
18766 14160 0063 0111 0| 18766 14160 0063 0111 0
21.019 15915 0102 0091 0| 21.019 15915 0102 0091 0
25790 19690 0088 0141 0| 25790 19690 0088 0141 0
30079 19800 0000 0000 1| 30079 19800 0000 0000 1
33418 22300 0153 3236 0| 33418 22300 0153 3236 0
35447 19200 0000 0000 1| 35447 19200 0000 0000 1
37777 20220 0110 1393 5| 37777 20220 0110 1393 5
39808 20175 0219 1434 4| 39808 20175 0219 1434 4
41.092 19133 0104 0403 3| 41.092 19133 0104 0403 3
46723 19533 0100 0624 3| 46723 19533 0100 0624 3
49421 19350 0000 0867 4] 49421 19350 0000 0867 4
53398 19689 0284 1433 9| 53398 19689 0284 1433 9
58368 19933 0000 2164 3| 58368 19933 0000 2164 3
67661 19637 0318 0914 8| 67661 19637 0318 0914 8
74089 19570 0327 0843 10| 74089 19570 0327 0843 10
82972 21272 0357 2059 18| 82972 21272 0357 2059 18
93144 22630 0575 1528 20| 93144 22630 0575 1528 20
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