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Résumé :

Cette étude porte sur la description numériquetrdesferts de chaleur par rayonnement dans
les plasmas inductifs a pression atmosphériques’€xt fixé deux types de systémes comme cadre de
'étude : des torches de faible diamétre et faipléssance (2,5cm, 1kW) servant aux analyses
spectrochimiques et des torches de puissance pamles dites « procédé » (4cm, 20kW). Ces
dernieres sont utilisées dans des procédés décptidh de silicium par plasma.

La modélisation du rayonnement doit s’inscrire dates simulations faisant intervenir
I'écoulement, la thermique, la chimie et I'inductiet doit donc rester relativement légére.

Pour ce faire, deux modéles ont été utilisés. fuesniers calculs utilisent la méthode du
Coefficient d’Emission Nette (CEN), largement dézdans la littérature. Le second modéle, appelé
P1, est un modele spectral et bien adapté auxuxibdsorbants. Il est bien plus lourd a mettre en
ceuvre mais permet de lever les hypotheses lesrgdtisctives liées au CEN. On a développé une
méthode permettant de décrire le spectre complet ghz a I'aide d’'un minimum de bades du spectre
afin de ne pas rendre le modéle P1 trop lourd.

Enfin, les modéles développés ont été testés grates mesures de température menées au
laboratoire par spectrométrie d’émission optiquE$] d’'une part sur les torches d’analyses en argon
pur et d’autre part sur une torche procédé fonnohen argon puis en argon-oxygene.

Mots clés : plasma thermique, argon, argon-oxygene, torchenatijae, torche de purification,
rayonnement, CEN, P1, OES, ETL, flux radiatifs roegpement de bandes spectrales.

Abstract:

This work deals with the numerical description rafliative heat transfer in atmospheric
pressure inductively coupled plasmas. Two typesysfems were of concern during this study: low
diameter, low power torches (2,5cm, 1kW) for spmztiemical analysis and power (or process)
torches (4cm, 20kW) for silicium plasma purificatio

Modeling of radiation has to be implemented in dations describing flow, thermal,
chemistry and induction and must thus not be t@e

To do so, two models were used. The first calmriat used the Net Emission Coefficient
(NEC) method, largely described in literature. 8econd model, called P1, is spectral and well
adapted to absorbing media. It is more CPU demgnbut enables one to suppress the most
restrictive hypotheses made in the NEC model. Ahoetvas developed to treat the whole spectrum
of a given gas with minimum number of spectral nveds, in order for the P1 model not to be too
heavy.

Finally those models were tested with temperatueasurements carried out in the lab. Some
were made on analysis torches functioning in pugeraand the others on process torches working in
argon or argon-oxygen.

Key words : thermal plasma, argon, argon-oxygen, analysid{grarification torch, radiation, NEC,
P1, OES, LTE, radiative heat fluxes, spectral bgnodiping.
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Chapitre 1. Introduction

La premiere décharge plasma a été produite a Bufit9° siécle par Hittorf. Il s’agissait
de plasmas inductifs de faible puissance fonctiohisaus basse pression et qui n'ont pas
donné lieu a des applications. Thomson, quelgueseanplus tard, a fourni I'explication de
l'ignition de la décharge par un premier électritme accéléré par le champ dans la bobine
inductrice. A ce moment 13, les décharges étaikumnaes sous basse pression alors que I'on
parvient a présent a déclencher des décharges @rdssions bien plus élevées a partir
d'étincelles.

C’est seulement durant la seconde guerre mondisdd’'gn a pu créer et maintenir des
plasmas inductifs a des pressions proches de $aipreatmosphérique et avec des puissances
permettant d’envisager des applications [Babat,/1.94a premiére torche a plasma inductif
utilisant un tube ouvert dans lequel s’écoule un date des années 60 [Reed, 1961]. C'est
I'utilisation d’'un écoulement hélicoidal dans lebéy stabilisant le plasma, qui a permis le
développement de cette technique. Cette technobbgiermis a de nombreuses applications
de voir le jour et ce type de torche est encogelarent utilisé aujourd’hui.

Les plasmas inductifs (« Inductively Coupled Plasmau ICP) sont utilisés dans des
domaines variés. On peut citer en premier lieudhgge spectrochimique car cette application
a probablement été le moteur du plus d’études esurplasmas inductifs. [Yang, 1989] et
[Barnes, 1975] ont entre autres contribué au d@pelment des techniques de modélisation
de ces dispositifs. [Trassy, 1999] et [Michaud, 39%ar exemple, ont travaillé sur les
mécanismes de transfert d’énergie vers les analfgebstances a analyser) et sur les
techniques de mesures. D’un point de vue plus inéyson utilise également des torches a
plasma inductif pour la synthése de silice de hauteté pour les fibres optiques ou pour la
fabrication de poudres nanométriques [Dolbec, 2008 nombreuses études sont
actuellement en cours sur l'utilisation de plasnratuctifs capacitifs ou micro-onde pour
détruire les polluants gazeux [Pasquier, 2003]. hlasmas a pression atmosphériques sont
également étudiés en tant que source de lumierefabriquer des lampes. Une bonne vue
d’ensemble des développements liés aux torchestinds a été donnée par [Dresvin, 1977].

L’étude présentée ici est cependant motivée parautre application plus récente des
plasmas inductifs, méme si le travail effectué aurs de la thése n’est pas spécifique a ce
domaine. Il s’agit de la purification par plasma slecium afin de produire des cellules
solaires.

Les problématiques scientifiques liées a ces agbics recouvrent de nombreux
domaines comme les transferts énergétiques plagrfece dans le cas de dépdts par plasma
ou plasma particule pour les analyses spectrochisiq la chimie hors équilibre
thermodynamique ou les transferts de chaleur panreement.

Ainsi, [Bottin, 1999] a étudié les plasmas d’airrdhi@quilibre dans l'optique de la
conception de matériaux pour les rentrées atmosples. [Pelletier, 2006] a étudié la
cinétique chimique de mélanges argon-oxygéne sonditions plasmas. [Tazeem, 1999] a
également étudié la cinétique chimique pour desoubbs carbonées dans un plasma pour la
synthése de diamant. La détermination des propri#grmodynamiques et de transport est
egalement une problématique récurrente dans leiderdas plasmas ([Cressault, 2001]).

Le travail présenté ici s'intéresse a la modélsaties transferts radiatifs dans un gaz
ionisé. Cette problématique a déja été approchée acas de molécules diatomiques par
[Van der Heijden, 2003] et par [Cressault, 2001k cas de plasmas d’arc contenant des
vapeurs meétalliques.
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Cette diversité de problématiques liées aux plasteaglique en partie par la variété
des applications industrielles. Cependant, un mnhre des problématiques sont communes
a différentes applications plasma. C’est le cas tdmssferts radiatifs notamment, qui sont
étudiés dans la plupart des plasmas a pressiorsplr@oque.

Les méthodes et les résultats développés au ceuestiese peuvent s’appliquer a tout
domaine faisant intervenir des plasmas inductifgprassion atmosphérique. Nous les
présentons ici dans le contexte particulier du mement d’un procédé de purification de
silicium par plasma, pour des applications phot@iques.

1. Le silicium photovoltaique

L'industrie photovoltaiqgue a connu un essor impurtat continu depuis les années
1990. La puissance installée en France a ainsplé& que décuplée en 10 ans [Juquois,
2005]. C’est un des secteurs industriels qui cdnlaiplus forte croissance en France
actuellement. Le prix d’'une cellule solaire estggande partie conditionné par le prix du
silicium servant & sa fabrication (~40%).

Traditionnellement approvisionnée en silicium paindustrie microélectronique,
l'industrie du silicium photovoltaigue consommeragent plus de silicium purifié (en masse)
gue les fabricants de composants électroniquesohaéquence de ceci est une importante
augmentation du prix du silicium purifié et desaiglde livraison beaucoup plus longs. Ce
probleme s’accentue avec la croissance du marchéndegie solaire dans le monde.

A long terme, la nécessité d'une filiere de prothrctde silicium dédié au
photovoltaique semble évidente. L'objectif d’'undetdiliere dédiée est la production a des
colts beaucoup plus faibles (35€/kg au lieu de ples100€/kg) de silicium de qualité
photovoltaique en grande quantité, par oppositiohpmocédés de production de silicium de
gualité microélectronique pour lesquels une faillasse de silicium permet la réalisation
d’'une grande quantité de composants.

Il est important de noter tout d’abord que la p&rét silicium requise pour fabriquer
des cellules solaires (Solar Grade Silicium SoGa%i$t pas la méme que celle nécessaire a la
fabrication de composants en microélectronique. effiet, la concentration d'impuretés
recherchée pour ces derniers est de I'ordre deopth (partie par million en masse) alors que
des concentrations d’impureté de l'ordre de 1 ppmt sacceptables pour fabriquer des
cellules solaires rentables sur le plan économijaeendement et bien slr moindre avec de
telles puretés mais le colt de purification devéie moindre lui aussi. Le Tableau I-1
récapitule les différents types de silicium disgdes sur le marché en fonction de leur
concentration en impureteés.

Tableau I-1 : les différents types de silicium utités pour le photovoltaique disponibles
sur le marché

Qualité du silicium Impuretés Procédé de fabrication Prix
(indicatif) approximatif (€)
MG-Si ~1% en Carbothermie 1
masse
SoG-Si Qques A développer ( par ex. 15
ppm purification plasma)
Silicium Qques Attaque acide (HCI), 100

microélectrongiue 10° ppm distillation, condensation
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La problématique de la purification du SoG-Si eghlément particuliere a cette
industrie. Les impuretés a supprimer ainsi queesetjui sont acceptables sont propres a la
filiere des cellules solaires. A partir de matéridel qualité métallurgique (MG-Si), une
attention particuliere doit étre portée aux impésetie type métallique ainsi qu’aux éléments
dopants (bore et phosphore). Le silicium métallywgi (MG-Si) contient typiquement
guelques pourcents d'impuretés métalliques et giesiglizaines de ppm de dopants.

Afin d’'adapter les filieres de production aux besoiparticuliers de lindustrie
photovoltaique, de hombreux projets ont vu le j&@m.peut citer par exemple le programme
du New Energy and Industrial Technology Organisa{idEDO) au Japdn

Des études de faisabilité (ARTIST, [Einhaus, 20083 montré que le procédé de
purification par plasma développé au laboratoinemngdtait de produire du SoG-Si a un prix
compétitif et donnant de bons rendements pour édlsles en bout de chaine [Delannoy,
2002]. L'idée soutenant le programme ARTIST ainsé des développements qui ont suivi
(projet Photosil notamment) est de raffiner ducailin métallurgiqgue amélioré (UMG-Si) afin
d’atteindre des rendements de cellules de 13% @myiour des prix inférieurs & 20€/kg. Le
procédé Photosil est décrit dans le paragrapheusuiv

2.  Le procédé de purification par plasma

APOLLON SOLAR

Figure I-1 : les différentes étapes du procédé deqduction de SoG-Si Photosil.

Le projet Photosil est une collaboration entredeganismes de recherches CNRS, qui
possede au laboratoire SIMAP/EPM le savoir-faiéedila purification plasma du silicium,
CEA (maitre d'ceuvre du pilote et fabricant de defiutest), et les sociétés PEM-Invensil,
fournisseur de MG-Si, et Apollon Solar (développantprocédé de cristallisation en ligne).
Ce projet vise a démontrer l'intérét économiguendwmocédé de transformation complet de
MG-Si en wafers destinés a la fabrication de ceflulLa chaine de purification contient
différentes étapes (Figure I-1) mais s’articulecautde la technique de purification par
plasma développée au laboratoire.

2.1. Principe de la purification par plasma

Le principe soutenant cette technique de purificatest I'évaporation des impuretés
dopantes contenues dans le silicium métallurgigDette évaporation se fait par voie
chimique et en particulier en formant des compaséatiles avec les impuretés en surfaces
du MG-Si. Ce procédé peut étre intéressant siapplique a du silicium liquide et brassé afin
d’assurer le renouvellement des impuretés en surietc si on utilise le plasma afin
d’augmenter la quantité d’espéces réactives ateigla surface du MG-Si. Le schéma de

! http://www.nedo.go.jp/itd/grant-e/index.html
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principe du procédé est représenté sur la Fig@redn peut résumer les étapes clé du procédé
comme suit :

» Transport des impuretés a travers le bain deitiorers la surface.

» Apport d’especes réactives a la surface du bain.

* Contréle des réactions chimiques en surface (@fwaporer les impuretés
préférentiellement au silicum).

» Evacuation des produits de réaction depuis la serfa

Gaz réactif(s
) Gaz auxiliaire

Gaz plasmagéne \4
0 Torche a plasma
~ Inducteur HF O
O

(iv) (ii)
( reuset froid
inductif

O
O
~ Inducteur MF Q O
O

Figure I-2 : schéma de principe de I'étape de puri€ation du
silicium par plasma. Tirée de [Pelletier, 2006].

Le silicium est fondu par induction a moyenne fréoge (~10kHz) afin d’éviter les
interactions entre les deux champs (HF et MF).duiction dans le silicium permet également
le brassage du liquide. Le silicium liquide esttemi dans un creuset froid dans lequel se
trouvent des plaques de silice couvrant les patdistérét de cette solution est d’éviter la
pollution du silicium par les parois du creuset.

La torche a plasma utilisée fonctionne a hauteukége (quelques MHz) et permet
d’envoyer les espéces réactives en surface duusilicDifférents gaz réactifs peuvent étre
utilisés en fonction de la réaction chimique rechée. Dans le cadre de Photosil, I'utilisation
de MG-Si implique l'utilisation de KHet G. Les raisons de ce choix sont exposées dans la
partie suivante.

L’étude des temps caractéristiques liés a chacangrhenes ci-dessus a permis de cibler
les étapes a optimiser. [Alemany, 2000], [Delanr@2302] ont montré que le brassage du
silicium n'était pas un facteur limitant. En revhecla chimie en surface du plasma pose le
plus de problémes. La diffusion des réactifs dansoluche limite au dessus du bain pourrait
étre I'étape la plus lente. La chimie en surfadediaitant plus difficile a contréler qu’un trop
fort taux d’oxygéne en surface conduit a la formmatd’'une crolte de silice qui bloque
I'évaporation des impuretés (Figure 1-3) et leuraavellement a la surface du bain.

Pour fixer les idées, on peut préciser que ce tipprocédé fonctionne avec des torches
de 40mm ou plus pour des puissances induites dgephs dizaines de kW, que ce soit dans
le bain de silicium ou dans le plasma. Quelquesidkés de kilos de silicium peuvent étre
purifiées simultanément dans la version industidi ce procedeé, installée a Chambéry.
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Figure I-3: formation d’'une cro(te de SiO, a la surface du bain de silicium.

2.2. Intégration de la purification plasma dans le procedeé.

Avant de purifier le silicium a l'aide du plasmadirctif (ICP), le MG-Si subit une
premiére étape de purification visant & supprinegtains types de polluants. Par ségrégation,
beaucoup d’'impuretés peuvent étre traitées et mowrhles métalliques. On peut réduire le
probléme de la purification du MG-Si & un petit e d’éléments présentant un fort
coefficient de ségrégation : C, O, Ca, P et B. laémau fournit par PEM-Invensil contient
de quelques ppm a 0,1% de ces différents corpplupart de ces impuretés sont susceptibles
de former des composés volatiles en présence amuxdO et H, ce qui explique le choix des
gaz réactifs injectés dans le plasma. Afin d’opsienicet aspect du procédé, une thése est en
cours au laboratoife

Aprés purification, le silicium devrait étre, a reg, directement coulé en lingots
susceptibles d’étre découpés pour donner des wakerschéma du procédé Photosil dans son
ensemble est donné sur la Figure 1-2.

L’évaporation des impuretés qui ne ségrégent padoes une étape clé de la méthode
de production de SoG-Si exposée jusqu’ici.

3. Les problématiques scientifiques liées a la prod uction de
SoG-Si.

Le développement et I'optimisation du procédé Psibtosoulevé un certain nombre de
guestions scientifiques. La ségrégation des imparetétalligues en amont de I'étape de
purification a par exemple été étudiée par [Einh@086]. Par ailleurs la compréhension de la
chimie en surface du silicium liquide nécessite dagles expérimentales aussi bien que
numeriques. Ainsi, pour connaitre la nature de<tigas chimiques a linterface, il est
nécessaire de savoir quelles espéeces réactivegnatie le bain de silicium et en quelle
guantité. Ces phénomenes ont toutes les chance dénsibles aux parameétres du plasma
comme la température et le taux d'ionisation. Cdpefy la détermination purement
expérimentale de ces parametres est difficile omades problémes liés a I'instrumentation
des réacteurs de purification par plasma. Une &intite des études purement expérimentales
sur ce type d’installation est la transposition desultats obtenus aux réacteurs axés sur la

% Travail de thése conduit & SIMAP/EPM par Juliem®@€ange.
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production plutét que sur I'étude scientifique. $@lution a ce type de probléme réside en
partie dans la modélisation des phénomeénes primciggyant lieu dans le réacteur de
purification. Ce type de modélisation peut compléts résultats expérimentaux et permet de
les extrapoler a des dispositifs qui ne sont passgairement instrumentés.

Un effort a donc été entrepris dans cette directldne attention particuliere a été
apportée a la chimie du plasma [Pelletier 2006} aé déterminer les concentrations des
réactifs ainsi que leur répartition dans le réactiupurification. Scientifiqguement cela pose
le probleme de la cinétique chimique et de la dépnxdes especes. L'effet du rayonnement
sur la chimie de purification est également intéaes a étudier, en tant que mécanisme de
refroidissement du plasma et donc de modificatiensd composition, voire en tant que
facteur influencant directement les réactions pas dnécanismes photochimiques. Ces
problemes sont a l'origine de la these présentee€e travail a pour objectif la description
par des moyens numériques et expéerimentaux desniegezs de transfert radiatifs dans un
plasma thermique d’argon contenant éventuellemest espéces réactives. On cherche a
quantifier les transferts radiatifs dans les toschlasmas utilisées pour la purification. Cela
nécessite I'utilisation de modéles de rayonnemguots I'on tente de valider par des études
expérimentales.

Afin de développer un certain savoir-faire surreitement des transferts radiatifs dans
un plasma, on a d’abord étudié le cas de I'argan Ipargon en lui-méme ne permet pas la
purification mais c’est le gaz choisi pour le tnaod des especes réactives issues de la
dissociation d'Q et H,.. On a donc réalisé une premiére étude semi-erogisgr des plasmas
d’argon pur afin de mettre au point une méthodenemodele satisfaisants. Cette démarche a
permis de traiter de la méme maniéere des plasnaagali-Q, plus proches des conditions
normales de purification. Ici aussi, I'étude patka fois sur des calculs et des mesures.

Si la purification du silicium par plasma a motie€tte thése, il est important de noter
gue les méthodes et les modeles développés au dewrstte étude ne sont pas limités a ce
champ d’applications. Comme on I'a dit précédemmienprobleme des transferts radiatifs
est récurrent dans bon nombre d’applications plas@apression atmosphérique. Si la
composition du gaz change d’'une application a itguta facon de décrire les transferts
radiatifs peut étre transposée d’un procédé a tre.au

La démarche pour exposer ces travaux est dondvarga. D’abord, une introduction
aux plasmas inductifs a pression atmosphériquel gins la description des hypothéses
généralement admises pour le décrire. Cette déiserimclura également une présentation
des mécanismes de transfert radiatifs et un étbadales modéles de rayonnement dans les
gaz ionisés.

Le chapitre suivant s’attachera a présenter leshadés numériques utilisées pour
simuler les phénoménes couplés intervenant damdasma thermique : écoulement des gaz,
turbulence, induction électromagnétique, chimiésudades propriétés de transport. Le cas des
mélanges Ar-@sera alors évoqué pour ce qui est de la chindegpropriétés de transport.

Les méthodes de calcul des propriétés radiatives glasma de composition donnée
seront ensuite décrites avant de montrer leur iati&y dans une méthode de résolution de
I'équation du transfert radiatif permettant d’obitdes flux radiatifs au sein du plasma. Une
meéthode originale de découpage spectral a éteamd pour ce besoin.

La suite de la thése présente la validation desulsabbtenus de cette maniére. Les
meéthodes expérimentales seront donc décrites alabnfronter les résultats obtenus aux
calculs réalisés dans le cas de I'argon pur, panis de cas de mélange Ag:O
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Chapitre Il.  Présentation des plasmas inductifs

1. Principe de I'ICP

1.1. Allumage

Un plasma un inductif s’allume selon un principtigement simple. On accéléere une
charge libre initiale a l'aide d’'un champ électequbi la charge est suffisamment accélérée,
elle peut, lors d’une collision avec un atome da, gaéer une nouvelle charge qui sera a son
tour accélérée. Une avalanche est ainsi genérgeeguiet I'allumage du plasma.

Ar+e” o Art +2e .1

Le symbole * désigne I'énergie cinétique de I'élentaccéléré par le champ. Dans le
cas de l'argon, le niveau d’'ionisation est situé/hBV au dessus du niveau fondamental de
'atome. Dans un plasma a pression atmosphérigsecdllisions sont trop nombreuses pour
gue les électrons atteignent de telles énergiesnisation est en fait réalisée par étape. Les
atomes d’argon sont d’abord excités par les élestjuosqu’aux premiers niveaux, qui sont
meétastables (11,55eV et 11,72eV). Ces niveaux neésexcitant pas spontanément par
rayonnement et ils peuvent étre stables assezelomgt pour que I'atome excité subisse une
nouvelle collision avec un électron :

Ar+e” o Art +2e” Il.2
On parle d’ionisation en échelle. Ce type de mésrmaiest caractéristique des gaz rares.
Le probleme principal lié a l'allumage du plasma d®mccélérer suffisamment la charge
initiale pour enclencher I'avalanche. Pour cetisa, les ICPs sont parfois allumés a basse
pression pour diminuer la fréquence de collisiomswvec une étincelle. On peut aussi utiliser
une pointe conductrice qui augmente localemenhbianp (effet de pointe) jusqu’a que les
électrons soient suffisamment énergétiques.

1.2. Fonctionnement

Une fois allumé, un ICP fonctionne selon le priecigu transformateur. L'inducteur
joue le role de circuit primaire tandis que le gazisé sert de circuit secondaire. Utiliser un
courant alternatif dans I'inducteur permet d’acoeides électrons libres selon des trajectoires
circulaires, créant ainsi des boucles de courant.

La création d’'un plasma nécessite donc la présegaaharges dans le gaz ainsi que leur
accélération. Cette derniére contrainte imposenmatant la fréquence du courant alternatif
utilisé. En toute rigueur, un champ alternatifédece a la fois les ions et les électrons. A trés
haute fréequence cependant, I'inertie des ions ehglur accélération. Dans les plasmas ICP
RF, on ne va donc accélérer que les électronstdopénce (ou pulsatian) de coupure pour
une particule chargée donnée est la fréequence @ die laquelle les charges peuvent étre
accélerées :

w = o .3
Em

Avec e la charge,grla densité de chargey la permitivité du vide et m la masse de la

particule chargée. Si la fréquence du champ estdgralevantw, alors les charges ne sont
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plus excitées par le champ. Cette fréquence etment supérieure pour les électrons du fait
de leur masse beaucoup plus faible.

Les plasmas inductifs étudiés ici fonctionnent & fiéquences de I'ordre du Mhz ou de
la dizaine de MHz. Cela correspond a l'excitati@s @lectrons par le champ. Dans ce type
d’ICP, les ions et les neutres sont excités (etcddrauffés) indirectement par les collisions
entre les électrons et les particules lourdes.

La zone ou la puissance est transférée au plasnsawgent appelée zone de couplage.
Elle représente en fait I'épaisseur de peau éleagmétiqued au-dela de laquelle le champ
est écranté par le plasma. Plus la fréquence ditimuest élevée, plus cette zone est fine :

2

0= ow Il. 4

Avec u la perméabilité magnétiquey la conductivité électrique eb la pulsation
d’'induction. La puissance volumiqueo.ftransférée par effet Joule au sein du plasmaepar |
champ est donnée par :

I:).]oulezoEz -5

Avec E lintensité du champ électrique.
I 'y a donc pas de chauffage du plasma par indocen dehors de la zone de
couplage.

2. Les torches a plasma.

Le but de cette étude est de déterminer les flukatiés et leur influence sur la
thermique globale du procédé. Une attention pdii@iest donc portée a la torche a plasma
et a la production du plasma inductif (ICP).

E mission region

Plasma

: 1 = — )
Induction coils — — Magnetic field
—
80 H
i
: ™
B
Quartz tubes H
!
1
K Pt gy Argon tangential
H 3 P flow
s 2 S
Sample flow

Figure 1I-1 : schéma d’'une troche a injection axiat.
D’aprés [Pelletier, 2006]

Les torches utilisées au cours de cette sont ditegection axiale. Le gaz s’écoule dans
un tube ouvert autour duquel est positionné I'induc (Figure 1l-1). La torche en elle-méme
est constituée de trois tubes concentriques dagsiéds trois debits peuvent étre ajustés. Le
débit extérieur, aussi appelé plasmagéne est sblev@ius important. Il permet entre autres
de protéger le tube extérieur de la chaleur en t@@@mt une couche de gaz froid autour de la
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zone plasma. L'importance de ce gainage dépentLgdé chaleur transféré par le plasma a
I'écoulement extérieur plus froid.

Des études [Reed, 1961], ont montré que l'injectammgentielle du gaz dans le tube
extérieur stabilisait la flamme, méme si l'ont pealdtenir des plasmas stables sans cette
technique (Figure 1I-2, droite). Le débit intermaiidé est dit auxiliaire et I'écoulement central
est appelé débit injecteur. Les torches ICP sahségs dans de nombreuses applications et
de nombreuses variantes de cette configuratiogtéramenées a voire le jour. Deux variantes
de ces dispositifs ont été utilisées au cours dedse et sont décrites ci-dessous

2.1. Description des différentes torches ICP

2.1.1. Lestorches d’analyse spectrochimique

Parmi les systétmes a plasma inductifs, le domaieel'@nalyse chimique est
probablement le plus étudié depuis de nombreusegéean[Trassy, 1999], [Regt, 1995],
[Devoto, 1978], [Behringer, 1976].

En injectant un composé dans le plasma, il estilplesde le décomposer en atomes qui
sont ensuite excités. On parle d’analyte. L'anabgedésexcite spontanément en émettant de
la lumiere. En réalisant des mesures spectromésigur le plasma contenant le composé a
analyser, on peut en déterminer la composition learlongueurs d’onde auxquelles se
produisent les désexcitations sont caractéristigies élément. Une grande partie du savoir-
faire développé sur les torches ICP provient deype d’étude mais peut étre appliqué a
différents types de plasmas et/ou de configurati®as exemple, si I'on injecte un analyte
trés bien caractérisé dans le plasma, il est pesdid déterminer la température et le taux
d’ionisation. A l'inverse, en utilisant un plasmand les propriétés sont relativement bien
connues, il est possible de déterminer les esppoesentes (et leur quantité) dans un
échantillon inconnu. Cette démarche est la badau@yse spectrochimique.

Les torches d’analyse ne requiérent en généraldpafortes puissances puisqu’il est
possible de maintenir un plasma d’analyse aveaemiikW électrique et des torches de 10 a
15mm de rayon. Les tubes confinant le gaz sont estugn quartz dans les applications
d’analyse spectrochimique en raison de la trangparde ce dernier dans le visible. Le plus
souvent ces tubes n’'ont pas besoin d'étre refraidisles flux de chaleur imposés par le
plasma sont suffisamment faibles. Cependant, urvaiswéglage de la torche peut amener le
plasma a se « coller » a la paroi en quartz, calaagetérioration rapide des tubes (Figure
[I-2, a gauche). En général, il est tout de mémsside d’affiner les réglages de la torche
avec le plasma allumé.

La torche représentée sur la Figure 11-2 fonctioaname fréquence de 27,4MHz, ce qui
correspond a une épaisseur de I'ordre du mm porora de couplage. La forme du plasma
obtenu est tres sensible a lI'alignement des tubesevanche, les plasmas produits dans les
torches d’analyses sont en général tres stables ldalemps une fois que la torche est bien
réglée.
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Figure 11-2: plasma collé a la paroi (gauche) ou efonctionnement normal
(droite) dans une torche d’analyse

2.1.2.  Lestorches « procédeé »

Dans le cadre du projet Photosil, les torchesséis sont plus grandes (20 a 24mm de
rayon) et consomment de bien plus grandes puissahaetorche est trés comparable a une
torche d’analyse mais le procédé vise a purifiampbrtantes quantités de silicium, ce qui
explique ce changement d’échelle.

Les torches de purification sont du méme type qlies dédiées a I'analyse chimique
(Figure 11-2). L'utilisation de fortes puissancesedriques impose cependant certaines
modifications. Ainsi, les flux de chaleur entrediasma et les parois de la torche sont trop
élevés pour permettre l'utilisation de tubes enrgguasurtout si le plasma n’est pas
parfaitement confiné au centre de I'’écoulement foent’est le cas sur la Figure II-2, a
gauche). Le tube extérieur est en fait une cagddren cuivre refroidie a I'eau. Il est par
conséquent tres difficile de réaliser des mesueespkctrométries dans la zone chaude du
plasma avec ce type de torche. De plus, la miseeevre pratique de ce type de torche est
plus longue car les réglages doivent étre faitaahalumage du plasma.

L’injecteur est en cuivre refroidi a I'eau égalemdra présence de conducteurs autres
gue le plasma dans la torche pose a son tour (geefgyoblemes. Le champ magnétique induit
transfere une partie de sa puissance dans cesateudkl Une conséquence de cela est que
I'évaluation du rendement de couplage des torclegsudification est bien plus difficile. Une
mesure de l'augmentation de température de l'eauefteidissement ne permet pas de
distinguer la puissance joule dissipée dans lesiggparle courant induit dans le cuivre, et
celle fournie par le plasma aux parois, par congrat rayonnement.

La caractérisation du plasma étant plus délicate [&s torches de forte puissance, il est
compréhensible que ces torches soient moins égjdiepoint de vue expérimental que les
torches d’analyses avec des tubes en quartz tr@mépaisolants et non refroidis.
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2.2. Torches étudiées au cours de la thése

L’étude des transferts radiatifs dans les plasmasctifs présentée ici est d’'abord basée
sur la modélisation. Cependant, les moyens dispesdu laboratoire ont permis une étape de
validation expérimentale du code. On a choisi deditler sur une torche d’analyse dans en
premier temps car l'instrumentation de ce typestatiation est plus facile et bien maitrisée.
Les expériences sont reproduites numeériqguement palider les codes avant de les
extrapoler a des dispositifs de plus grande pucssanr lesquelles les mesures ne sont pas
toujours faciles ou possibles.

Par ailleurs, dans les plasmas de faible puissahicgluence des modeles de
rayonnement est faible ([Dixon, 2004], [Barnes, 3]9.7Les études expérimentales sur les
torches d’analyse se restreindront donc a la védidalu code dans son ensemble (turbulence,
induction, etc...). Une étude expérimentale sur tahte de 40mm présente au laboratoire sera
également présentée mais dans un but légeremé&redif. L'intérét est de se placer dans des
cas ou les transferts radiatifs sont prépondéririsde valider les modeles de rayonnement
en particulier.

Les différents dispositifs utilisés au cours ddecétude sont présentés dans le Tableau
l-1.

Tableau II-1 : Descriptif des torches étudiées auotirs de la thése.

Torche Torche Torche pilote
d’analyse procéde industriel
Diameétre (mm) 27 40 48
Débit total 10 100 200
(L/min)
Puissance induite 1 20 50
typique (kW)
Type d’étude Expérimentale Expérimentale  Numérique
& numérique & numérique

Certains dispositifs expérimentaux décrits dangtirature ([Michaud, 1983], [Yang,
1989], [Huang, 1992], [Regt, 1995]) seront égaleim&@mulés afin de donner un champ
d’applications plus large aux modéles développésaus de la thése. Par exemple, [Reqt,
1995] a publié des mesures faites sur des torclaeslgises fonctionnant a 100MHz au lieu
de 27,4MHz qu'il sera intéressant de reproduire énigpiement.

De maniére générale les torches d’analyses sontd®gerites dans la littérature, aussi
bien du point de vue expérimental que numériquenffyd989], [Barnes, 1975, 1981], [Alder,
1980], [Kornblum, 1977], [Mermet, 1975], [Huang, 99 1997]. En revanche, pour les
torches de plus grandes dimensions et puissanodspuve surtout des études numériques,
par exemple pour la fabrication de nano-poudreglama [Xue, 2001, 2002], [Mostaghimi,
1984, 1985, 1990]. [Pelletier, 2006] a égalemealisé une étude numérique de la cinétique
chimique dans les torches de fortes puissanceé#si pour la purification de silicium.

2.3. Probleme lié aux torches ICP : le rendement de  couplage

Dans I'optique de validation des modeles numériquigisés au cours de cette étude, un
probléme important se pose pour déterminer la po@ss induite & appliquer dans les
modeles. C’est un parameétre important pour la nisak#n, et expérimentalement, on ne
connait en général que la puissance électriguaenioyrar le générateur, qui comporte un
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étage en courant continu ou cette puissance et fagnesurer. A l'aval, un oscillateur a
triode(s) intégré au générateur peut dissiper waréepde cette puissance (faible part si les
triodes fonctionnent en mode de commutation, médersi elles sont refroidies a l'eau). La
puissance sortant du générateur permet bien stiaddgenir le plasma par induction mais une
partie est dissipée par effet Joule dans les élsmeonducteurs du systeme. Il s’agit
principalement de l'inducteur lui-méme pour lesctars d’analyse et de l'inducteur, de la
cage froide et de l'injecteur en cuivre pour lexhes procédé. En refroidissant ces éléments
et en mesurant I'élévation de température de l@apeut déterminer la puissance fournie a
ces éléments conducteurs. Cependant les élémemdsiateurs peuvent étre chauffés par le
rayonnement émis par le plasma ou par convectiors d& cas de la cage froide et de
I'injecteur pour les torches procédé. Dans ce agauissance a bien été transmise au plasma
mais est finalement absorbée par I'eau de refregdent, d’ou une forte incertitude sur le
rendement de couplage.

Les études publiées sur ce probléme estiment leersent de couplage dans une
torche procédé entre 10% et 50% [Soric, 2006]. Kiffre est trés probablement plus élevé
dans une torche d’analyse car il y a moins d’élémensceptibles de dissiper la puissance
fournie par I'inducteur.

3. Physique des plasmas inductifs

L'optimisation du procédé de purification requierhe connaissance poussée des
conditions physiques en sortie de torche. De nombtewvaux ont été publiés, tant sur les
mesures de ces parametres physiques [Regt, 199&$sly, 1999], [Huang, 1992], que sur la
modélisation de ces phénomenes [Boulos, 1980], {a¢bsmi, 1985, 1990], [Pelletier, 2006].
Une hypothese relativement fréquente dans ce typdral/aux est celle de I'Equilibre
Thermodynamique Local (ETL). Cette hypothese suppwséquilibre thermique et chimique
de toutes les particules entre elles en tout phinplasma. De plus amples précisions seront
données plus loin. Il faut noter que certains ph&es ne sont pas forcément bien décrits
dans ces conditions. Une étude a été réaliséebaataire sur la cinétique chimique dans le
réacteur de purification plasma [Pelletier, 200B¢lle-ci met en évidence la différence de
composition du plasma selon que I'on suppose lldaichimigue ou non.

Pour le calcul des transferts par rayonnementpbilyese de 'ETL sera mise en défaut
de la méme maniere, un plasma se comportant agggemment d’'un corps noir pour ce qui
est du rayonnement. L'étude présente s’attacherpaeticulier a évaluer l'influence des
transferts radiatifs (et donc du déséquilibre @lisur I'équilibre thermique du plasma.

Les études ont néanmoins montré qu’'un certain nenuw parametres physiques
peuvent étre calculés avec une bonne précision Idaypothése de 'ETL. C’est le cas des
champs de vitesse et de température ainsi querdesfdarts de masses et d’énergie par
convection et conduction [Pateyron, 2005]. Les péi@s de transport peuvent étre calculées
facilement dans I'hypothese de I'ETL comme une famcde la température. Les résultats
obtenus de cette maniére sont satisfaisants dariaines configurations particulieres
[Kannappan, 1977], [Mostaghimi, 1987], [Pellet2006].

3.1. La notion plasma thermique

On parle souvent de plasmas thermiques, par oppositix plasmas « froids ». Cette
distinction peut se ramener a la notion d’énergreétque moyenne des particules. Pour
simplifier, on qualifie de thermique un plasma outes les particules on la méme énergie
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cinétique moyenne (la méme température). A l'ingeen parle de plasma froid quand les

électrons plus légers ont une énergie cinétiqueemoy supérieure a celle des particules
lourdes (ions et atomes). Le terme « froid » désignfait que les particules lourdes, dans un
tel plasma, ont une énergie trés proche de cadntd a température ambiante ; tandis que les
électrons peuvent avoir une énergie correspondd®@080K ou plus. Cependant, on obtient

en général des plasmas froids en travaillant aebaession, et le terme "froid" peut donc étre

pris comme une description de la pression...

La Figure II-3 montre les mécanismes de transfértatgie dans un plasma inductif.

Induction Collisions élastiques| | Rayonnement, conduction,
convection

Geénératet .7~/ Electrons :Dart(ijculzs
ourdes du
plasma

fréquence

Figure 11-3 : mécanismes de transfert d’énergie das les plasmas inductifs entre le générateur
et le gaz.

On passe d'un plasma froid & un plasma thermiquorction de I'intensité des transferts

d’énergie par collisions élastiques entre les abect et les particules lourdes. Un électron
étant 2000 fois plus léger qu’un nucléon (protomeutron), I'énergie transférée en moyenne
au cours d’une collision électron-lourd est trébléa:
£>:2_me <10_3
EC

< I. 6

Les électrons étant excités par le champ, de nambsecollisions sont nécessaires pour
amener I'énergie cinétigue moyenne des lourds &eani de celle des électrons. Si les
collisions sont suffisamment nombreuses, on partiergplasma thermique ou collisionnel.
C’est le plus souvent le cas a pression atmospl&rign particulier pour les plasmas étudiés
au cours de la these. Si le plasma est produitsaebpression la fréquence de collision sera
trop faible et on ne pourra plus définir la tempéra de maniére unique et on parlera de
plasma froid.

Dans un plasma dargon a pression atmosphériquefrdguence de collision
électronique est de I'ordre de quelques GHz, pas@&guent, un électron va subir en moyenne
guelgues milliers de collisions au cours d’unerat@ce du champ, ce qui permet de supposer
gue la différence d’énergie entre les lourds etlestrons est tres faible. Cette hypothese doit
étre considérée avec précaution. En effet deslsadeutorche ICP de forte puissance utilisant
deux équations d’énergie (une pour les lourds etpour les électrons) ont permis de mettre
en évidence des écarts d’énergie correspondarelguis centaines de K entre les différentes
particules dans les zones de champ intense ([Mastagl987]).

L’étude des plasmas thermiques ou collisionnelsnperde faire quelques hypotheses
supplémentaires que nous allons discuter dangtie gaivante.

17



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans lesapmas

3.2. Les hypothéses d’équilibre thermodynamique

3.2.1.  Equilibre thermodynamique complet (ETC)

Un plasma a I'équilibre thermodynamique complet @s¢ vue de I'esprit, mais le
concept est utile pour fixer les idées. Cette hypse¢ implique un plasma homogéene
uniforme. Toutes les particules doivent avoir lanomeéénergie cinétique moyenne et donc la
température peut étre définie de maniere unique darplasma a I'ETC.

Si I'on s’intéresse plus en détail aux mécanismepmduisant au sein du plasma,
d’autres conditions apparaissent pour obtenir 'ETC

» Processus réversibles a I'’échelle microscopique.
» Distribution maxwellienne des vitesses des parisul

m 312 m\2
expe—— . 7
27kBTj PEYT

Avec n(v).dv la densité de particules ayant unesgé¢ égale a v (a dv prés)Jandensité
totale de particules, m leur masse, T la tempé&attilg la constante de Boltzmann. Ce type
de distribution de vitesse est une conséquencéhgpothése de plasma collisionnel. Elle
apparait lorsque les chocs entre particules sanétmanisme principal de transfert d’énergie.

» Densité d’espéces excitées selon une distribugoBRattzmann

Ju Ey
Q(T) exp( kBT) 1.8

n, étant la densité d’atomes dans I'état excité uind@ar son énergie Eet sa
dégénérescence,.gQ(T) est la fonction de partition de l'atome (@ite par somme des
gu-exp(-E/ksT) sur tous les états excités possibles). L’hypsg¢hprincipale amenant a la
distribution de Boltzmann des états excités estlggepulation de ces derniers est gouvernée
par les collisions. Cela signifie en particuliendde cadre de cette étude que les variations de
population des états par absorption ou émissigghdéons sont faibles devant celles dues aux
collisions entre particules.

» Les concentrations chimiques a I'ETC ne sont fonatjue de la température et
de la composition atomique du plasma. Cela revdestipposer que les réactions chimiques
sont a I'équilibre. En admettant cela, et en I'epnt a la réaction d’ionisation d'un plasma
d'Argon pur (. 2, 1l. 9) on peut obtenir le taux d’ionisation d’une espdeas un plasma a
partir de I'équation de Saha :

nne _ &[Mf’z expi-EL) o
n, Qe h2 kgT
Les suffixes i, n et e désignent respectivementoles, les neutres et les électrons. h est
la constante de Planck. [Griem, 1974] a montrémpigsence d’électrons libres, la valeur de
'énergie d’ionisation d’'un atome devait étre abaes on parle I'abaissement du potentiel
d’ionisation, not&E;. L’équation précédentel.(9) doit donc étre corrigée comme suit dans
un gaz ionise :

n(v) = 4m0v2(

n, =Ny

lile —o
n, Qe kgT
Pour un plasma d’argon & 10000K, on trouve desuvaldedE; de I'ordre de 0,2eV a
comparer a I'’énergie d’ionisation qui est de 15Wpeur I'argon.
* Le rayonnement au sein du plasma a I'ETC est @l corps noir et peut
donc étre décrit par la loi de Planck :

/
nn &(ZZ'mBkBTJ3 2 expl- E - Il 10
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B _ 2he? 1
10 =5 .11
A exp( hc )-1
AkgT

Avec By l'intensité rayonnée par un corps noir a la longuonde) et c la vitesse de
la lumiéres.

Toutes les conditions d’obtention de 'ETC peuvsatrésumer en une seule. Chaque
mécanisme se produisant dans le plasma doit ategsiBle en équilibre avec son processus
inverse (émission-absorption de photons, ionisatiecombinaison des atomes, etc...).

A 'ETC, le plasma peut étre complétement décritadtir de sa compositidret de la
valeur de la pression et de la température. Lest@a étudiés ici sont fortement inhomogéenes
et cette description ne convient plus. Par aillepmir décrire les transferts radiatifs, on ne
peut pas représenter le plasma comme un corppowirtoutes les longueurs d’onde.

3.2.2.  Equilibre thermodynamique local (ETL)

L’hypothése de I'ETL permet de supposer que cestaiuilibres définis a 'ETC vont
étre perturbés alors que d'autres restent valideshaque point (mais avec des valeurs
différentes d'un point a l'autre). Par exemplesdafun photon sort du plasma, il ne peut pas y
avoir d’absorption pour maintenir I'équilibre entes processus inverses et on ne pourra plus
décrire l'intensité radiative dans le plasma aeefohction de Planck.

[Boulos, 1994] présente I'état d’'ETL pour un plasmptiguement mince comme
semblable a 'ETC mis a part l'intensité radiatidens le plasma qui differe de celle d’'un
corps noir. Toutes les autres propriétés du pladmngent pouvoir se ramener a une fonction
de la température.

L'utilisation de 'ETL nécessite alors de vérifigue les autres équilibres ne sont pas
perturbés par le déséquilibre radiatif. En part@rulla distribution de Boltzmann des états
excités peut étre faussée par I'’émission de photons

L’hypothése de 'ETL permet de calculer simpleméd propriétés de transport en
fonction de la température. C’est une des raisoimeipales qui font que cette hypothese est
largement utilisée.

Pour les plasmas étudiés au cours de la thése¢tude a été faite pour déterminer
I'écart a I'équilibre causé par la cinétique chimeg([Pelletier, 2006]). Les réactions n’étant
jamais réellement instantanées, les concentrati@edles de réactifs et de produits
n'atteignent jamais exactement leur valeur d’équéli [Pelletier, 2006] a mis en évidence des
écarts significatifs a I'équilibre chimique danssqdasmas d’argon, d’argon-oxygéene. Dans
le cadre de cette thése, les concentrations deuipsodt de réactifs sont supposées a
I'équilibre et on s’est concentré sur les désébrab radiatifs au sein du plasma.

Un modéle prenant en compte ces deux déséquildstesnvisageable mais n’entre pas
dans le cadre de cette étude.

On trouve également des travaux décrivant le déggguthermique du plasma. On
parle souvent de modéles a « deux températurdg&arnnappan, 1977], [Tanaka, 2004],
[Mostaghimi, 1986, 1990]. On peut supposer dansaseque les autres équilibres sont valides

% Dans I'étude présentée ici, le terme compositiésighe le mélange de gaz introduit
dans la torche a température ambiante (par exefupbeir ou Ar95%, Q@ 5%), dont on peut
déduire la proportion des €léments présents (9Besm@u ions Ar pour 10 atomes ou ion O).
On parlera de concentration lorsqu’on s’intéresseaspeces présentes en un point donné du
plasma (donc a une température donnée), ces egpaoeant étre Ar, At O, O, O, O, ...
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mais ont doit alors définir les propriétés chimisjueadiatives et de transport en fonction des
énergies cinétiques moyennes des deux populalmmsi$ et Iégers) du plasma.

Pour résumer, I'étude présentée ici porte sur lasnpas collisionnels, a I'équilibre
chimique et thermique et en déséquilibre radi@téla permet de supposer que les propriétés
de transport ne dépendent que de la pressionlattdmpérature en chaque point du plasma,
gue les états excités des atomes suivent unebditstm de Boltzmann et que la concentration
des différentes espéces (et notamment le taux igdtaon) ne dépend elle aussi que des
conditions locales de pression et de températues hgpotheses seront discutées plus loin.

4.  Phénomenes radiatifs dans les plasmas inductifs

4.1. Equation du transfert radiatif

Considérons le volume dV contenant un gaz ionipéésenté sur la Figure 1I-4. On
cherche la variation entre les points r et r+dfidéensité radiative | dans la directian (I est
une triple densité de puissance, par unité de aride longueur d'onde et d’ange solide d
autour de la directiof). En I'absence de particules macroscopiques,ylenrzement ne subit
pas de dispersion, et cette variation s'écrit :

dl o . I. 12
E =emission- absorptlon
© r r+dr I(s)+ds

NZA

Figure 11-4 : Equation du transfert radiatif.

dVv

Dans un milieu qui absorbe et émet de la lumiéreehsité radiative spectralg, (r,s)

en un point r et se propageant dans une dired@emna la longueur d’'ond® peut donc étre
déterminée a partir de I'équation différentielletdansfert radiatif ou ETR :
dl,(r,8)=¢&,ds—1,(r,5)k,ds .13

Avec ¢, I'émissivité spectrale du milieu (en Whsr'.m?) et k, le coefficient
d’absorption spectral (en'h La résolution de I'ETR requiert donc de conrales spectres
d’absorption et d’émission du milieu. Ces specttépendent trés fortement de la longueur
d’'onde et on doit alors les discrétiser. Pour désngetries complexes, 'ETR n’a pas
forcément de solution analytique et on a recoups simulations numeériques pour obtenir
lintensité radiative dans le milieu. Dans ce catege la discrétisation fine des spectres
engendre des temps de calculs trés importants [¥]&2@00]. Différents modéles approchés,
qui serons exposeés plus loin, permettent la ré@solude 'ETR avec des temps de calculs
moins grands.

Dans I'hypothése de 'ETL, on a vu que les procesdamentaires sont réversibles. On
peut également supposer que la population des étatdés suit une distribution de
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Boltzmann. Dans ce cas, il est possible de rékeniksiong, et I'absorptiork; dans le milieu
a l'aide de la loi de Kirchhoff :

2he? 1
€)=K Byo = Je ho K) II. 14
expt——) -1
Ak T

Le calcul des spectres a introduire dans 'ETRéseime donc au calcul d’un spectre de
K) et 'ETR devient :
di,(r,8)=[Byo =1, (r,9)k,ds Il 15
Pour obtenir l'intensité dans un milieu radiatif doit donc calculer le spectre du
milieu, puis se donner une méthode de résolutioWEIER qui sera un compromis entre
précision et temps de calcul. On peut noter quéype de modele utilisé dépend pour
beaucoup du comportement physique des photonslelgh@sma. Pour décrire ces différents
comportements, on utilise fréquemment la notiorpdigseur optique. L'épaisseur optique
guantifie la fraction de l'intensité radiative caera piégée dans le plasma par absorption :
T, =kK,L 1. 16
Avec L la longueur du chemin optique parcouru gaphoton considéré. L'épaisseur
optique est une grandeur spectrale, comme le caefti d’absorption et peut varier de
plusieurs ordres de grandeurs d’une longueur d’@niciutre.
1/, représente la longueur caractéristique sur laglellayonnement est absorbé. La
Figure 1I-5 montre schématiquement le comportenpérysique du rayonnement en fonction

du coefficient d’absorption ou de I'épaisseur opdiq
|

Zone de

™>1
couplage

Rayonnement piégé
--> Equilibre radiatif

=1
Transportd
chaleur

Figure 1I-5 : Influence de I'épaisseur optique suiles flux
Radiatifs dans un plasma thermique.

Si ,>>1, le milieu absorbe la quasi-totalité des phstda milieu a cette longueur
d’'onde, on parle de plasma optiquement épais & d¢etigueur d’onde. Les photons sont
absorbés sur une distance suffisamment petite gpoeiles zones d’émission et d’absorption
n'aient pas de différence de température. Ainsbilan radiatif entre les deux points est
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systématiquement nul et il N’y a pas de transpertckhaleur. Le terme d’absorption dans
(1. 15) devient prédominant et la solution de 'ETR termuds l'intensité radiative d’'un corps
noir qui correspond a I'équilibre radiatif.

SiT, <<1, il n’y a pas d’absorption. Tous les photomgsesont perdus vers les parois du
réacteur, on dit que le plasma est optiquementenifux longueurs d’onde pour lesquelles le
plasma est mince, le rayonnement se comporte camnterme puits de I'équation d’énergie.

Si =1, on parle d’épaisseur optique intermédiaire. jplestons sont absorbés sur des
distances de l'ordre de la taille du plasma et mpmirtransporter de la chaleur au sein du
plasma ou vers I'extérieur.

Nous allons a présent décrire les différents phé&mas radiatifs qui interviennent dans
le spectre d’'un élément.

4.2. Phénomeénes radiatifs dans un plasma thermique . calcul
du spectre
Energie des 4
électrons
électrons libres Transition
d'énergie non
Niveau quantifiée
d'ionisation (continuum)
Niveaux 41
d'énergie de) 4
latome | T\ Transition
(électrons liés) d'énergie
guantifiée
0 (raie)

Figure 11-6 : les différents types de transitions
électroniques donnant lieu & des phénoménes
radiatifs.

Les phénomeénes radiatifs dans un plasma provierdeftriansfert d’énergie au niveau
des électrons, que ceux-ci soient libres ou liésnaatome (Figure 11-6). Une transition
électronique entre deux orbitales d’un atome danmreeraie du spectre car I'énergie des deux
niveaux initiaux et finaux est fixe. On parle dansition lié-lié. Dans le cas contraire,
I'énergie de la transition n’est pas prédétermigen observa un continuum de rayonnement
(répartie sur une large zone du spectre). On pdots de transition libre-lié ou libre-libre.

4.2.1. Raies du spectre

L’émissivité est la puissance émise par unité deime dans une direction donnée
(donc, par unité d'angle solide). Pour une ra&mdrgie émise pour une transition (passage
d'un atome du niveau u au niveau |) est celle dotgrh correspondant, RGtE,-E,. En
multipliant cette énergie par la densité d’atomeetteurs pen m° et par la probabilité de
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désexcitation spontanée de ce niveau émettguerAs’, on obtient I'émissivité totale (dans
toutes les directions)r#, pour une transition u-I radiative donnée :

£u|(T):4h_];Aulnu(T) 1. 17

La densité d’émetteurs est donnée a son tour mhstidbution de Boltzmanni(s).

L’expression K. 17) suppose que tous les photons émis lors d’'unsitiam entre deux
niveaux d'énergie d'un atome ont exactement la m@&mergie. En réalité, les orbitales
électroniques des atomes d’'un plasma peuvent éttarpées par le milieu et notamment les
charges électriques environnantes. La perturbadiane orbitale modifie son énergie, de
méme que celle des photons émis depuis cette lerbif@rsqu’on observera cette transition,
la raie apparaitra comme élargie (Figure 11-7).gane de profil de raie R}. En fait ce profil
est la répartition d’énergie des photons émisdarse transition autour de la longueur d’'onde
centrale. Donc par définition on a :

[P(AHda =1 Il. 18
0

Ete,u (M) =4h—];AJ|nu (T)P(A) II. 19

exul €St 'émissivité spectrale de la raie. On retrolémaissivité totales, par intégration
sur les longueurs d’onde.

Deux types d’élargissement sont observés et dédats la littérature : Doppler et
collisionnel. [Trassy, 1999] donne une liste deargissements observés dans le cas de
plasmas inductifs, et précise certaines théoridisaliles pour les décrire. On peut trouver
plus de détail sur I'élargissement des raies danglasma dans [Griem, 1974]. Pour décrire
ces élargissements, on utilise la notion de largeari-hauteur (FWHM). Un profil de raie
typique, mesuré sur une des torches du laboragstrdonné sur la Figure 11-7.

4,00E+01
3,00E+01 R
S
<
® 2,00E+01
[%2]
c
Q
E
1,00E+01 -
0,00E+00 T T T |
4200,2 4200,4 4200,6 4200,8 4201
longueur d'onde (A)

Figure 1I-7: Profil de raie typique (Ar 420nm) mesué
sur une des torches du laboratoire.

L’élargissement Doppler provient de la vitesse @oine émetteur par rapport a
'observateur ou au point absorbeur. Cette vitgss®ient de l'agitation thermique des
particules et I'élargissement correspondant pewet-8ignificatif dans un plasma ou les
températures sont de l'ordre de 10000K. La largeuni hauteur correspondant a l'effet
DopplerAip est donnée par :

2kTIn2

mc
Le profil correspondant a la forme d’une gaussiemrenalisée:

Ay = A, Il. 20
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2
IDDoppIer(/]) = exp(—ln(Z)(AA;AOJ ) 1. 21
D

L’élargissement collisionnel correspond a la pdrdtion des orbitales atomiques par les
charges environnantes du plasma. Modifier une aebimodifie également I'énergie du
niveau correspondant. On parle d’élargissementd&anWVaals pour désigner la perturbation
par les nuages électroniques des atomes neuttBélaigissement Stark pour désigner celle
induite par les ions et les électrons libres. Is@xaussi un élargissement dit résonnant, qui
correspond a un cas particulier de I'élargissenvamt der Waals lorsque le niveau émetteur
est couplé au niveau fondamental de I'ion.

Le profil du a I'élargissement collisionnel esttglpe Lorentzien :

1
Peoliisionrel (1) =1+2(/]—_/]0)2 II. 22
(DA )?
Et: A/]C = A/1Stark + A/]VdWaaIs"' A/]Resonnant Il. 23

M)c est la largeur a mi hauteur collisionnelle totale.

On peut traiter 'ensemble des phénomenes collgtnpar un seul élargissement car
les différents phénomeénes responsables de cetisSlangent créent le méme profil. Pour
calculer ces élargissements, on a utilisé la teédds impacts et I'approximation quasi-
statique, détaillées dans [Lindholm, 1945] et [plE946] pour la premiére et [Griem, 1974]
pour la seconde. L’élargissement résonnant estélpan:

5 A.n
AAR - A gr fr ' 'rf
32m’c g,
Les indices r et f correspondent respectivementréeeaux résonnant et fondamental.
Pour I'élargissement Stark, [Griem, 1974] propose :

Mg =1+ 175~ O.YSZ—m))W Il. 25
D

1. 24

Ou a et w sont des parametres calculés et tab@esGpgem. p,, est la distance
interatomique moyenne g le rayon de la sphéere de Debye.

-1/3
47P,,
= am . 26
o= e
_ | £okgT
N, )= ———
Pp(Ne-) 20PN, Il. 27

Le rapport de ces deux distances compare la destantre deux particules dans le
plasma et la distance sur laquelle les chargedriélees sont écrantées. Cela représente la
propension des ions a s’approcher des atomes émsetius ils parviennent a s’approcher,
plus I'orbitale émettrice sera perturbée et plusla sera élargie.

Les parametres Stark a et w n’ont pas été tabuléstputes les transitions radiatives de
tous les corps. Puisque I'on cherche a détermawetrhnsferts radiatifs dans leur ensemble,
c'est-a-dire pour toutes les longueurs d’onde,@ntdhiter des raies pour lesquelles a et w ne
sont pas connues. [Trassy, 1999] propose une ciiorelmpirique qui permet d’obtenir une
approximation raisonnable de I'élargissement Stdakraies de I'argon pour ces transitions :

Mg = ( 014153 - 0,0295J I. 28
(Eu - EI )(Eion - Eu)
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La formule ci-dessus donne [I'élargissement Stark nem De maniére générale,
I'élargissement Stark augmente avec le taux d’atios et donc avec la température dans les
gammes qui nous intéressent (jusqu’a 12000K enyiron

L’élargissement Van der Waals représente la peatimb des orbitales atomiques par
les nuages d’électrons des atomes neutres. ll@téadance a diminuer quand la température
augmente, sous l'effet de la dilatation du gaz :

/] 2
AA,, = Knv?® =2 Il. 29
C
Ou v est vitesse moyenne des lourds, n la densité ébesmeutres et K une constante :
hi(ri2) —(rj2
K =1.204‘<>—<_Jg>‘ 215 II. 30
8,10

ri et rj étant le rayon moyen de l'orbitale de ¢iate émetteur dans les niveaux d’énergie

haut et bas, c'est-a-dire :
*2

n
2\ =4 2
(=22

(50 +1-3(1 +1)) I.31

a

a est le rayon de Bohr,,Ze degré d’ionisation de I'émetteur +1, | le nombjuantique
angulaire et n* le nombre quantique principale @ffelonné par :

* EH
n=z,  |[—o" _ Il. 32

On peut remarquer que pour tous les types d'ékegient collisionnels, la perturbation
est d'autant plus grande que l'orbitale est haat@&mergie. Plus un électron est loin de son
noyau, plus il interagira facilement avec les autiiearges du plasma.

On obtient enfin le profil réel par convolution daefils Doppler et collisionnels.

Tels que décrits jusqu’ici, les phénomenes d’é&msgment perturbent les orbitales en
augmentant ou en diminuant leur énergie de maréqrevalente. On a pu observer que
certains mécanismes d’élargissement causent undicatidn systématique de I'énergie de
l'orbitale, un décalage. Ce décalage se traduit i@ modification de la longueur d’onde
centrale de la transition, on parle de Shift, r®teC’est le cas pour les élargissements Stark
et Van der Waals :

_ Dy
W _ﬁ 1. 33
S = W(Ei 2a(l- 0.75r)) 1. 34
» }

Avec d un parametre tabulé pour certaines tramsitpar Griem.

Les théories décrites dans cette partie permattectliculer les profils d’émission pour
toutes les transitions radiatives d’énergie quias. La loi de Kirchhoff permet d’en déduire
les profils d’absorption. Le chapitre IV sur lessba de données radiatives y fait appel tres
souvent.

4.2.2.  Fond continu du rayonnement

Les électrons libres du plasma sont susceptibleksdrber ou d’émettre des photons.
[Cressault, 2001] détaille tous les mécanismesoresbles du continuum de rayonnement
dans un plasma thermique. A partir de son étudketcalculs réalisés au laboratoire, seuls
deux de ces phénomeénes sont apparus comme sitifsffpaur des plasmas inductifs d’argon
et d’oxygéne : la recombinaison radiative et leormement de freinage (Brehmstrahlung).

25



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans lesapmas

De nombreux travaux détaillent les théories utsspour décrire ces phénomenes. Des
mesures du fond continu du rayonnement ont étéigmsbidans différentes configurations
faisant intervenir des gaz rares, purs ou mélanggsm, 2005], [Behringer, 1976].

Un électron libre freiné par les charges localessda plasma cédera son énergie en
émettant un photon. L’énergie de ce photon dép@&sdctiarges environnantes et n’est pas
guantifiée. C’est une transition libre-libre. Orupeiter [Grant ,1958], [SchlUter, 1987, 1989]
et [Lange, 1992] pour les calculs des transitidmeilibre dans I'argon et I'oxygéne. Selon

ces travaux, I'émissivité spectrat§™"™ correspondant au freinage des électrons librespar
ion de charge z et de densitgddt donnée par :

£§(T) = C,2 S expl- AL‘:T)Gi (AT) .

Avec G = 5,44.10% J.nt.KYstef!, et GO, T) un facteur correctif appelé facteur de
Gaunt. [Schllter, 1989] a déterminé ce facteur denGpour I'oxygéne et [Lange, 1992] pour
I'argon. Cette correction vient du fait que lesathés permettant de décrire le fond continu du
rayonnement sont basées sur I'atome d’hydrogeserdies atomes hydrogénoides (avec un
électron sur la couche externe). Le facte|fk,&) (ainsi queg(A,T) que I'on verra plus loin)
permettent de relier un atome donné aux théorigvddd les atomes hydrogénoides.

Des photons d’énergie non quantifiée sont émishmordés au cours de réactions de
recombinaison radiative-photoionisation du type :

Arf+e” o Ar+hy Il. 36
Les transitions libre-lié et notamment les mécapsnde recombinaison radiative-
photoionisation ont été étudiés par [Biberman, 19861], [Hofsaess, 1978, 1979], [Burgess,
1958, 1959] par exemple. Selon ces études, I'émiiésspectrale pour la recombinaison
radiative est :

hc
AkgT

Rec NeNi
& T)=C,22——————|1-exp(- EAT
2 (T)=Cy o (T2 p( ) |9i$(A,T) Il. 37

Ou gest la dégénérescence du niveau fondamental adeeff&(A,T) le facteur correctif
de Biberman. Il remplit la méme fonction de corni@ttque le facteur de Gaunt pour le
rayonnement de freinage. Les valeur(eT) peuvent étre trouvées dans [Hofsaess, 1978,
1979] pour I'argon et I'oxygéne.

5. Méthodes de résolution approchée de 'ETR

Pour calculer le flux radiatif dans un plasma densadre de modeles couplés avec
I'écoulement, I'induction ou la thermique, il n'egés réaliste du point de vue du temps de
calcul de réaliser une résolution systématique’ElER avec une discrétisation trés fine de
tout le spectre et en utilisant les valeurs « @sst des coefficients d’émission et
d’absorption. [Menart, 2000] résout néanmoins I'EaWRc une discrétisation fine du spectre
mais sans coupler cette résolution a d'autres phénes physiques. Le champ de
température notamment est découplé de la résoldédETR.

Cette partie vise a présenter differentes méthpdas contourner le probléme ainsi que
leurs cas d’applications.
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5.1. Coefficient d’Emission Nette (CEN)

La méthode du CEN est une solution simple pourgreeen compte le refroidissement
du plasma par rayonnement. On considére le rayoamermomme un terme puits de
'équation d’énergie. Cela revient a calculer enttpoint du plasma la différence entre le
rayonnement émis et le rayonnement absorbé enioe flawke, 1974] montre qu’on peut
intégrer 'ETR pour obtenir la divergence du fliadiatif (qui est aussi le terme puits qu’on
cherche a calculer) en supposant le milieu isothegtruniforme sur une sphere de raygn R
autour du point d’émission :

AT\ = 4A1T[ K, B,o eXp-k, R;))dA Il. 38
0

R, étant le rayon plasma.

L’avantage majeur de ce modele est d’obtemin4en fonction de la seule température
au point considéré. Pour écrife §8) on doit supposer que le plasma peut étre repieepan
une sphere isotherme de rayop Bn fait, il s’agit de traduire I'absorption debagbons le
long de leur trajet dans le plasma et on suppose s photons s’échappent
systématiquement du plasma par un chemin isotheérrfe température d’émission et de
longueur fixe. L’émission nette obtenue pouvanteiépe fortement de ce parametre, c’est
une source d’erreurs potentielle, d’autant quealm R d'un plasma ne correspond pas
nécessairement a celui la flamme que I'on observe.

L’approximation peut sembler importante mais de bharuses études ont montré qu’elle
donnait de bons résultats dans une grande var@téasl On peut citer notamment [Dixon,
2004] qui compare trois modéles de rayonnement (FENet caractéristiques partielles) dans
un plasma d’arc de $FDe bons résultats sont obtenus pour les prodiltechpérature méme
avec le modeéle d’émission nette, pourtant le pinpke.

Lorsque le plasma est optiquement mingg<1), le terme d'absorption (exp{Rp))
devient égal a 1 et I'hypothése de plasma sphérspikerme n’est plus nécessaire.

Les valeurs du coefficient d’émission nette ont étdculées pour de nombreuses
compositions de gaz et différentes valeur ge RNaghizadeh-Kashani, 2002] dans Iair,
[Gleizes, 1991, 1993] dans l'argon et I'azote eéspnce de vapeurs métalliques, [Essoltani,
1994] dans Ar/Fe/H [Liani, 1997] dans CkH, par exemple.

Les calculs réalisés a partir de ce modele perntetie calculer les pertes par
rayonnement dans un volume donné mais pas de tndesmges pertes. Les pertes dans
chaque cellule ne sont pas prises en compte ebgplient dans les autres éléments de volume.
En fait, rien n’est précisé sur I'endroit ou est@ibé ce rayonnement, sinon que chaque
élément de volume en recoit la méme quantité dedd du reste du plasma. Cette
approximation permet d'éviter d'ajouter des équaialédiées au rayonnement dans les
simulations mais on ne peut pas en déduire laikatadn spatiale des flux radiatifs.

5.2. Ordonnées discrétes (DO)

Ce modele est une résolution effective de 'ETRendéwellement spectrale. On peut
résoudre plusieurs équations du modéle DO surrdiffés bandes du spectre. Une bande est
une plage du spectre sur laguelle on suppose queedticient spectral d’absorption est
constant. En plus d’étre spectral, ce modéle peaussi une résolution en fonction de la
direction de propagation du flux radiatif. Pour gha bande, on résout I'équation sur
différentes directions :
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O.(1,,(r,8).8) +k,1 , =k, B0 1. 39

(. 39) doit donc étre résolue sur un certain nombretefiralles spectraux et en
découpant a chaque fois le domaine en différentestitbn de propagation. L'avantage est de
pouvoir déterminer précisément la direction du fladiatif, et donc la répartition spatiale des
pertes radiatives dans une enceinte donnée.

L'inconvénient est que cette méthode ne simplifie praiment le probleme de temps de
calcul posé par la discrétisation en fréquencepatse du gaz. Pour conserver des temps de
calcul raisonnables, on devra limiter le nombrébdedes et donc moyenner le spectre sur de
larges intervalles pour se ramener a un corpgribandes.

Si I'on dispose de grandes puissances de calaest possible d'utiliser le DO avec une
discrétisation précise du spectre comme I'a mdiénart, 2000], méme si la résolution du
rayonnement n’était alors pas couplée a la résmiutes autres phénomeénes physique.

5.3. Caractéristiques partielles

L'idée derriere ce modele est d’aller plus loin daeméthode du CEN en levant
I’hypothese de propagation du rayonnement sur emahisotherme de longueur fixe. Elle a
été proposée par Sevast’Yanenko et son équipevagB¥anenko, 1977, 1979, 1980]. C'est
un modele directionnel et non spectral. On vasdtilides bases de données comme pour le
modele CEN pour déterminer la divergence du fludiatf. En revanche, ce modéle est
directionnel donc en chaque point, on calculerteativergence en fonction de la direction de
propagation. Pour cela, I'espace autour de chaqire pst découpé en différentes directions
de propagation (10 a 20 selon [Erraki, 1999]), @éémiére d’'un modele DO mais on ne résout
gu’'une équation puisque l'intégration en fréquerse faite en amont de la résolution de
'ETR:

O.(1 (x, &) &) = Sonfy, —TASin{E,X)dE Il. 40
(0]

X est le point d’émission considéré et O est lapde sortie des photons.

Les termes Som &Sim doivent étre tabulés (les détails de leurutast donné dans
'annexe B). lls dépendent tout deux de la tempéeaeén O et en X, mais aussi du profil de
température entre les deux points. De cette marilangest plus nécessaire de supposer que
les photons se propagent sur des chemins isothefeeplus, on retrouve I'expression du
CEN si la température est constante entre O et X.

Sur chacune des directions de propagation, onrdbtie profil de température. Les
paramétres Som &Sim doivent étre tabulés pour I'ensemble des @adé température
gu’on va rencontrer et I'intégration sur le specto# étre faite a priori pour chaque parametre
et chaque profil de température. Cette démarchessé#e donc de précalculer des trés
grandes bases de données et rend le modele asska lmettre en ceuvre.

Ce modéle a été confronté a celui de I'émissiotergar [Raynal, 1995] dans un plasma
d’arc de Sk. Les champs de températures obtenus étant ssaisfai

L’avantage de cette description est I'utilisationmd base de donnée permettant un
couplage plus facile avec des équations hydrodymagsi et magnéetodynamiques du fait du
temps de calcul réduit une fois la base de donaastituée. Elle est par ailleurs plus précise
gue la méthode du CEN. La limite principale restecbmplexité des calculs a réaliser en
amont et le fait que les résultats dépendent dealaiére d’'interpoler la température entre les
points O et X ([Soloukhin, 1984] et [Koval’'skay&84]).
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5.4. Méthode des harmoniques sphériques (P1)

Le modele P-1 est la version la plus simple desatesdP-N. En I'occurrence c’est un
modele spectral et non directionnel. Il a été sdilpar [Modest, 1992], [Eby, 1998], [Freton,
2002] et [Dixon, 2004] pour des plasmas d’arc.

Dans le cadre des modeles P-N, lintendtés est) décomposée en somme de

fonctions qui dépendent séparément de la positide & direction [Modest, 2003] :
N
1(F,35)=> > Y,"(5)1(F) 1. 41
I=0m=-I
Ou lesY,"(5) sont des les harmoniques sphériques, fonctionsuesnet construites a
partir des polyndmes de Legendre. C’est la valeuNdjui donne son nom au modeéle P-N.
Ainsi, pour le modeéle P-1, on a quatre inconnu@%(r) et T, (F), m = -1, 0 ou 1.
Dans le cas du modele P1, I'écriture des tervf®&) en repere sphérique (d'axe

arbitraire) fait apparaitre trois termes dépendtnla direction (pour | = 1) et un dernier qui
ne dépend que de la position (pour 1=0) :

I(F,8)=13 + Ilocos«9+isint9cos¢(ll_l -11) —i—sinﬁcosw(ll‘1 +17) 42
72 72
On peut mettre1i(41) sous la forme :
| (F,3) =a(r) +b(r)3 Il. 43

Ou a etb deviennent les inconnues du probléme (b ayant 3oeamtes on a bien 4
inconnues). Le choix du repére pour écrire les barques sphériques n'intervient pas.

Plutdt que a eb , on utilise le rayonnement incident G et le flaxiatif g :
G(r)= [ 1dQ=a(r) [ dQ +b(r) [ 3dQ = 47&(r)

liyig 4 4T

G(r) = [1.3dQ =a(r) [ sdQ +6(r)j§.§d9=4—”6(r) I 45
ar ar A 3

1. 44

Et en réinjectant les expressions de & dans (. 43), on obtient une expression pour
l'intensité radiative en fonction du rayonnemenatdG) et du transfert par rayonnemeq?:(
1
I(r,S) =—(G(I) +3q(r).5
(r,s) 4”(() a(r).s) Il. 46
Puisque la distribution directionnelle d€r,s dgpend de 4 paramétres, on écrit 4
intégrales indépendantes de 'ETIR45) au lieu d'une équation pour chaque direcarEn
intégrant sur toutes les directions I'ETR multipligar une fonction constanté!o((@) =1),
puis par chacune des composantes den obtient [Modest, 2003] :

O =k, (4789 —G) Il. 47
-1 =
q(r)=——0G
q(r) 3, 1. 48

Finalement, en éliminant le flux radiatif entre c#sux équations, on trouve en
coordonnées cylindriqgues [Modest, 2003], [Eby, 1998
9 , 0G; 10 ,r 0Gj, _
5 3Ki62)+?§(¥w)__l(i (478, - G;) 1. 49
L'inconnue Gde cette équation aux dérivées partielles esehisité radiative intégrée
sur toutes les directions (angle solide des®) dans la bande i, alors quedst la fonction de
Planck intégrée sur la bande i. L'équatior#9 est de type diffusive, le coefficient de
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diffusion étant 1/8;. Le coefficient d’absorption est un paramétre tnégortant du modéle et
on se ramene encore une fois au probleme de Ieétisation du spectre. Il est peu réaliste de
discrétiser finement ce dernier et de résoudramdigrs ou des millions d’équations de type
P1 simultanément.

Ce modele a pour gros avantage de transporter flaratice entre émission et
absorption vers les cellules voisines et de folendistribution de rayonnement incident dans
le plasma et sur les parois.

Le terme de droite ddl.(49) représente également le terme puits a introdiémes
I’équation d’énergie si I'on couple thermique egaganement dans les simulations.

Pr = -k \47B; — G;
R ibgr;‘desl( i |) Il. 50

Une des limites de la décomposition au premiereoddis harmoniques sphériques est
gu’'on ne retrouve pas forcément avec précisionéfantition de l'intensité(r,s) sur les

différentes directions de propagation méme si leewadu rayonnement incident G est
correcte.

5.5. Coefficient moyen d’absorption (CMA)

La méthode du CMA n’est pas une méthode de résolude I'ETR. C’est un outil
pour simplifier ces méthodes de résolutions. O gue la discrétisation en fréquence posait
des problémes pour beaucoup de modéles de rayonhéb@ et P1 notamment). [Gleizes,
1997] propose une solution pour moyenner les aoeffis spectraux d’absorptien sur de
larges bandes du spectre afin de réduire le nodilrervalles spectraux a résoudre.

/]IZ(K/(‘:ontinuum+K/r1aies) BAOCM
(K) apnz =2 22 ot
[ Bjod/
Al
Cette maniere de calculer la moyenne donne de eusslirésultats qu'une moyenne

classique lorsque le coefficient spectral d’absomptvarie peu sur la bande de spectre
considérée. L'intégration des raies a cette proségeu poser des problemes lorsque le
coefficient spectral d’absorption des raies es ¢neand devant celui du continuum. [Gleizes,
1997] propose de traiter séparément les contribsititu continuum et des raies :

A2
K;aleSBAodA
<Kraies> _ Ajl _ Bio(Ao)7ES fiun, A II. 52
A1-12 A2 W(Av)myc '
[BjodA

Al

Avec fi, la force oscillateur de la transitiogy, la permittivité du vide, mO la masse de
'atome et WQAv) la largeur de lintervalleA; est un facteur de fuite permettant de tenir
compte de I'absorption des raies tres fortemenbrdges dans le milieu, vaut 1 pour une
raie non absorbée et 0 si la raie est compléteatesdrbée. Il dépend d’'un rayon plasma qui
doit étre fixé a priori, comme pour le CEN.

[Cressault, 2001] remarque que le coefficient spéctabsorption du continuum est
linéaire par morceaux et propose donc de constiesréandes du CMA autour de ces plages
du spectre ou les variations sont faibles.

Cette méthode a été appliquée pour résoudre I'E/ER Baide d’'un modele P1 (avec
5 a 10 bandes) dans le cas de plasmas d'arc dmdisyr par [Eby, 1998] et de lampes
argon-mercure par [Paul, 2004].
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Le calcul du coefficient moyen d’absorption perndet traiter de larges plages du
spectre avec un seul intervalle de fréquence ceeguitrés avantageux pour les modeles
spectraux de rayonnement. En revanche, lorsqueaiks trés absorbées sont présentes sur
une plage on doit utiliser un facteur de fuite présente le méme type d’inconvénients que le
CEN.

Les modéles de rayonnement décrits dans ce chapitneettent de décrire 'ensemble
des phénomenes radiatifs dans un plasma thermiquesaion atmosphérique. La méthode
CEN est bien adaptée lorsque le plasma est optigoemince, tandis que le modele P1
devrait amener une description de I'absorption duarplasma est optiguement épais.

On doit a présent intégrer ces méthodes de résolute 'ETR a une modélisation
plus globale faisant intervenir I'écoulement du ,gi@zcouplage inductif et la thermique du
systeme pour représenter le comportement des pdalDiaétudiés au cours de cette thése.
Les deux chapitres suivants décrivent donc les teseddilisés pour le couplage développé au
cours de cette étude, d'abord pour les phénomérness ajue le rayonnement (chapitre 1l1),
puis pour le rayonnement (chapitre V)
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Chapitre Ill.  Description de I'outil numeérique

La plupart des procédés a plasma thermique utildesn torches, systemes dans lesquels
le plasma est engendré par un courant électriguanahamp électromagnétique, puis soufflé
vers un réacteur, une surface a traiter ou a chauMans d'autres applications, par exemple
aux disjoncteurs, c'est le plasma lui-méme qui aréécoulement de gaz par la dilatation due
au chauffage, ou par les forces électromagnétiquées'y développent. Ces systémes sont
donc fortement inhomogenes et sujets a de fortagghénes de convection qui modifient les
propriétés du gaz (en particulier sa température da conductivité électrique) et influencent
le couplage inductif, capacitif ou par conductidec&ique. Les transferts radiatifs sont eux-
mémes fortement coulés a la thermique et dépendent indirectement des autres
phénomenes se produisant dans le plasma.

Il est donc difficile de représenter correctemamfplasma a pression atmosphérique, et
notamment sa thermique, sans calculer égalememulément des gaz dans la torche ou les
transferts d’énergie par induction.

Les modéles numériques développés afin de déasetrbnsferts radiatifs dans les
plasmas thermiques seront intégrés ici a des siimntade torches a plasma inductif (ICP
pour inductively coupled plasma) faisant interveihds autres mécanismes physiques
importants pour ces torches, c'est-a-dire la thdmgavaulique, I'induction, les propriétés du
mélange de gaz et un modéle de turbulence qussdrut aux zones froides a l'extérieur du
plasma.

Le laboratoire a développé dans le passé un cesaaivir faire dans I'utilisation du code
commercial Fluent©. C’est un code utilisant la noélln des volumes finis qui propose de
nombreux modeles simples pour une large gamme é@eopienes d’'une part. D’autre part, ce
code laisse une grande liberté dans l'ajout de faedérées par l'utilisateur et dans leur
couplage avec les modeles existants. C’est poulggiode numeérique a été realisée avec ce
logiciel.

Certains modéles propres a Fluent© sont appropdésdécrire un plasma thermique et
son utilisation permet de se concentrer sur uncagmarticulier de la modélisation. Ainsi,
seuls I'électromagnétisme, la chimie et le rayonermont nécessité le développement de
modules particuliers.

Les plasmas étudiés au cours de cette these qupuses de symétrie cylindrique. Etant
généré par une bobine inductrice, cette hypoth@sgent notamment a négliger I'hélicité de la
bobine. On a réalisé les simulations pour des mill@dimensionnels et axisymétriques.

1. Les différents cas étudiés

Au cours de cette étude on s’est intéressé prifeipent a deux types de torches : les
torches de faible puissance dédiées a I'analysetrgghimique et les torches de plus forte
puissance servant en l'occurrence a la purificatéhn silicium pour les applications
photovoltaiques. Dans les deux cas le plasma asifféhpar induction a haute fréquence (3 a
100MHz) mais les puissances et débits caractanesiqvarient fortement d'un modéle de
torche a l'autre.

Afin de valider les calculs numériques, on a asssiulé certaines torches a plasma
décrites dans la littérature et pour lesquelles rédssltats expérimentaux sont disponibles
[Michaud, 1983], [Regt, 1985]. De maniere générbde,différentes torches sont concues de
la méme maniére : trois tubes concentriques pauddles s'écoulent le gaz plasmagene et
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deux débits dits « auxiliaires » et «injecteur entd I'utilisation varie en fonction de
I'application considérée. Le débit injecteur permpat exemple d’introduire I'analyte dans un
plasma de faible puissance pour la spectro-chinoies @ue le débit auxiliaire peut servir a
envoyer les especes réactives sur le bain deusiliclans le cas d’'une torche procédé. Bien
sdr, ces exemples ne sont pas exhaustifs.

Inductor

A
\

1T,

Ql Q3 = .
Figure 111-1 : schéma de principe des torches plasm(gauche).
Photo d’'une torche d’analyse (droite).

Le schéma de principe des différentes torcheséés est donné sur la Figure llI-1.
Les données géométriques relatives a chacune @’eliérs sont regroupées dans le Tableau
l1I-1. Sur la photo (Figure llI-1, droite), le tubejecteur est situé plus bas dans la torche et
n'apparait pas. Toutes les configurations sont esfgs axisymeétriques.

Tableau llI-1 : Typical input parameters for ICP devices simulations.

Analysis [Regt, [Huang, 32mm 48mm Process
torch 1995] 1992, 1997] torch torch torch
D; (mm) 27 18 18 32 48 40
D, (mm) 24 16 16 30 36 38
D3z (mm) 1,2 1,2 2 7 6 7
Qu(L/min) 10 12 14 60 166,7 90
Q. (L/min) 0 0,3 0,5 3,3 0 3.3
Qs(L/min) 0,.17 0,.6 0,8 3 0 3
P(W) 700 to 1200 750 to 1750 3000to 12000to 12000 to
2000 12000 30000 20000
F(MHz) 40 100 27,12 3,46 3,46 3,46
Deoil (Mmm) 32 26 27 34 40 40
Heoi (MmM) 30 15 33,4 51 51 65

4z 7

La torche d’analyse (colonne 1, Tableau llI-1) @d&é étudiée par [Michaud, 1983]
avec d’autres méthodes de mesure.

Les débits indiqués dans le Tableau lll-1 sont ésna titre indicatif et peuvent
changer d’'une simulation a l'autre. Le débit uéllidans les calculs sera indiqué s’il ne
correspond pas a la valeur indiquée dans le tableau
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1.1. Torches d’analyse

On a étudié deux torches d’analyse spectrochimagueours de cette étude. L'objectif
est d'une part de confronter les mesures de termyésapubliées ([Michaud, 1983], [Regt,
1985]) & nos calculs et d’autre part de détermieecomportement thermique des flux
radiatifs dans des dispositifs de petite taille det faible puissance. Des mesures de
température ont été réalisées au laboratoire suortzhe d’analyse et seront décrites au
chapitre IV. Ces mesures viendront compléter laatéhe de validation débutée avec les
données publiées par [Michaud, 1983] et [Regt, 1985

Ces torches servent dans une certaines mesure sdéesiapour les modeles de
rayonnement avant d’extrapoler aux dispositifs tes grande puissance pour lesquels les
données expérimentales sont plus rares.

Les parametres importants pour la définir le pdmfonctionnement sont les débits et
la puissance induite dans le plasma. Les débitgadesont directement mesurés pour toutes
les expériences modélisées ici. La puissance i#&eetest mesurée au niveau du générateur
haute fréquence, mais connaitre la puissance ex@st@rbée par le plasma est bien plus
difficile : la différence entre les deux est la ggdnce dissipée par effet joule dans d'autres
éléments que le plasma, a commencer par l'induttiearéme (cf. "Probléme lié aux torches
ICP: le rendement de couplage" au chapitre Il)vabdation des modéles est donc partielle
mais le rendement de couplage qu’on est amendiseutors des simulations pour reproduire
les mesures de températures peut étre une souméariiation sur la pertinence des calculs.

1.2. Torche procédé

La détermination des flux radiatifs et des pertas rayonnement dans les torches a
plasma servant a la purification de silicium estdas objectifs de cette these. On a donc
étudié le plasma produit dans deux installationputiication. L'une contient une torche de
40mm, alimentée par un générateur fournissant jas§akW électriques. La deuxieme
installation est un pilote industriel et contiemeutorche de 48mm alimentée par une
puissance de 50kW ou plus. Pour ces deux torcbgspbléme du rendement de couplage se
pose également. Il est méme nettement plus compjlexgour les torches d’analyse puisque
le tube extérieur est une cage froide, qui peubddes une partie de la puissance induite, de
méme que I'inducteur qui est un cuivre.

1.3. Calculs en argon-oxygene

Le procédé de purification se fait dans un mélatigegon et de gaz réactifs et pas en
argon pur. Les modeéles de rayonnement ont donad&ptés a un mélange argon-oxygene,
afin de se rapprocher des conditions de fonctiommérdu procédé de purification. Les cas
décrits plus hauts ont donc été étudiés avec lanmgél Ar95%, @ 5% en volume. Des
mesures de température ont été réalisées surclaetprocédé de 40mm avec ce mélange de
gaz afin d’évaluer la précision des modeles pow mélanges. Les mesures en guestion
seront décrites dans au chapitre V.
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2. Maillage

2.1. Torches d’analyse

On a réalisé le maillage des différentes torchedesméme principe. L'ensemble du
maillage est construit autour de la zone de coeptbeyla torche (de z = 0 a z =cglisur la
Figure 1lI-1 ), la qualité des simulations dépendantement de la description de la zone de
transfert d’énergie entre I'inducteur et le plasrha. maillage de la torche d’analyse du
laboratoire est représenté sur la Figure 1ll-2.débit de gaz est orienté vers le haut sur ce
type d’installation. Sur la Figure lll-2, le maifja des éléments solides modélisés (bobine et
tubes) n'est pas représenté pour des raisons iditks Pour une torche d’analyse, les
puissances mises en jeu sont faibles et les ubesstde la torche sont en quartz non refroidi.
En revanche, une circulation d’eau refroidit I'iteur. On représente pour les torches
inductives un grand volume d’air (de diamétrexD15D;) autour de l'inducteur afin de
permettre aux lignes de champs de se refermemiigmg simplifiant ainsi les conditions aux
limites pour le modéle d’électromagnétisme. Ce pséma détaillé dans le paragraphe suivant.

Dans la zone de I'inducteur, le maillage est ragsan niveau de l'injection des gaz et
des parois : on a environ 6500 mailles dans la zienkécoulement délimitée par la bobine,
ce qui représente une taille caractéristique dédarde I'ordre de 0,35mm.

N

sortie des
gaz

o= tube — |

extérieur

bobine————

&% ’/ ~6500 mailles

whe==1 tube
auxiliaire ™|

— injecteur

Figure 111-2 : maillage d’'une torche d’analyse : vie d’ensemble (gauche) et vue détaillée de la zone
de couplage (droite).

2.2. Torches procédé

Pour les torches de plus grande puissance, oseutilissi une torche a trois tubes
concentriques mais qui s’integre a un réacteur wdigation. Les différentes parties de ce
réacteur sont refroidies, de méme que le tube rxtde la torche, constitué d’'une cage froide
car il est exposé a des puissances beaucoup @lodey. La cage froide étant en cuivre, elle
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est chauffée par induction. De plus, le plasmasesteptible de céder une partie de son
énergie vers la cage froide, notamment par rayoengmendant impossible I'utilisation de
quartz. Au niveau de la modélisation, on doit reqnar qu’avec une simulation 2D
axisymétrique, on ne peut pas représenter correctehimduction dans la cage froide. Cette
derniére est sectorisée et il n’est pas possibla deprésenter exactement sans passer par des
modeles 3D qui n’entrent pas dans le cadre de éettke.

L'injecteur est également en cuivre refroidi poes mémes raisons. En effet, pour la
purification, il est parfois utile de descendrenjéicteur dans la zone plasma (Figure 111-3)
pour améliorer la quantité d’especes réactivesueiace du silicium. On parle d’injecteur en
position basse. Sur la Figure IlI-3 a, on peut ngmer que I'injecteur n'est pas maillé. Dans
ce cas, il est supposé parfaitement conducteurigiep compte dans le modele d'induction
comme une condition aux limites de potentiel vecteul. Cependant, l'inducteur étant un
conducteur imparfait, éventuellement positionnéiaeau de la zone de couplage, on doit se
poser la question de son influence exacte surdttidn au sein du plasma. Pour ce faire, on a
modélisé le méme systeme mais en tenant comptecalgants induits réellement dans
l'injecteur (Figure I1I-3 b). Ce point sera égalamhabordé dans le paragraphe suivant.

Le déflecteur en revanche est en matériau réfractain’est pas refroidi.

Le bas du réacteur est en général constitué aeusililiquide. Comme on I'a vu dans
le chapitre | (Figure 1-3), le silicium forme unmdé. Ce phénomene n’est pas pris en compte
dans les simulations et on considére ce dome conameontal et a la température de fusion
du silicium.

Lorsque que la cible a purifier n’est pas préséotest le cas lorsqu’on réalise des
mesures par spectrométrie optique d'émission stie éestallation, cf. chapitre VI), on
abaisse simplement le niveau inférieur du réagtemgu'a une distance de 15cm sous la sortie
de la torche.

36



Transferts radiatifs dans besmas

Jean-Gaél Lacombe

—_ |

5 . 5
e Q W 2
S o= L D [S]
) o © S 2
= BON C 5 =
= = m\ O o [5)
(%) _ = a)
. |
o
T
T : Ho 5 HESEHH Th
! HHHH FRER T & o ,_
5 adgininia: LR 2aiE H “
3 : EHH H |
e R =
v =T
_..@.H t . ] _H +..u H..M -1
L1 X 1 » 1| =
B 1 4
@ 8 il
o , HH 1
oo _ . . NEAN, LT
RS ST
1
O i1 = b, -
© ”w_l T 3 B
- - ; B
SEALHE QL ,
' | Lum.\ 1 MNA o ] Lt

Figure 111-3 : (a, gauche) injecteur non maillé, (b droite) injecteur maillé.
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3. Modele hydrodynamique et thermique

3.1. Equations du modele

A pression atmosphérique, et sous I'hypothese iildguthermodynamique local (ETL)
discutée au chapitre Il, un plasma se comporte conum fluide, méme s'il devient
conducteur sous l'effet de I'induction. L’écoulenéans une torche a plasma est donc résolu
a partir des équations de conservation de la mégardes fluides :

Equation de continuité :
0p _
£ =--n
p (1) ITI. 1
Avecp la masse volumique &t la vitesse.

Equation de quantité de mouvement :

%+D.(mg+pT—?)zq(E+U><I§)+5xI§ IIL 2

Avec p la pressiony la matrice des contraintes visqueuses calculéaidelde la
viscosité dynamique, g la densité locale de charges (qui sera négiigéda suite),E le
champ électriqueB le champ magnétique étla densité de courants induits, calculée a partir
de la conductivité électrigug Danslil. 2, on néglige le terme di au poids du gaz devant les
autres forces en présence.

Le membre de droite de. 2 représente les forces induites dans le milielesEleront
détaillées dans le paragraphe sur le module d’tnalucUn premier couplage apparait donc
entre les équations décrivant le champ électrontagree et I'équation de quantité de
mouvement : le couplage inductien écoulement.

Equation d’énergie :

ap(h+u;] R o IIL. 3
— D.(U[,oh +’0u7+ pD = D.()IDT + r.U) +P; + Py

ot

T
h= [Cy(T)dT II1. 4
Tref

Avec h I'enthalpie du gaz,Qa capacité calorifique du gakJa conductivité thermique
effective du gaz, Pa puissance joule ezFénergie nette rayonnée par unité de temps et de
volume. Ces deux derniers termes traduisent donccdeplage entre thermique et
électromagnétisme (Pet entre thermique et rayonnemeny)(P

La présence d'une seule température dans ce muodédigit I'hypothése d'équilibre
thermique entre toutes les particules, y compgsélectrons malgré leur accélération par le
champ électrique. De méme, les propriétés du mélgmgy, o, C,, A) ne font pas apparaitre
explicitement la composition du mélange de gazpprion d'électrons, d'ions, d'atomes et de
molécules de différents types) car cette compasiéist supposée fonction de T seulement,
d'aprés I'nypothese d'équilibre chimique local : retrouve la traduction de ['équilibre
thermodynamique local décrit au chapitre 1, seuldyonnement n'est pas en équilibre.

En toute rigueur, les réactions chimiques sont l&mgp avec I'équation d’énergie.
Cependant comme I'équilibre chimique local et siggpdans cette étude, les termes liés a la
diffusion des especes (démixtion) ou a la naturetrexmique ou endothermique des
réactions chimiques n’apparaissent pas. Le mécaniemdémixtion n’entre pas dans le cadre
de cette étude et sera négligé. En revanche, lsooamation ou libération d’énergie par les
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réactions chimiques (la dissociation d'@ans un mélange Ar-(par exemple) est prise en
compte, dans I'hypothese de I'ETL, sous la formeeatenes supplémentaires dans le calcul
des propriétés de transport : la chaleur réactitmrest intégrée au et la conductivité
réactionnelle apparait dans la conductivité themmigNous reviendrons sur cet aspect des
modéles un peu plus loin dans ce chapitre.

3.2. Conditions aux limites

La sortie des gaz du réacteur (en rouge sur lar&iu2 et la Figure 1lI-3) est reliée
au milieu ambiant, on a donc pour cette frontieaequ sort le fluide :
P=P

atm

II1. 5

On a également pour les sorties de gaz, en notantermale a la frontiere :
ou, _0u, duy -0 a_T_O
on on on  0dn III. 6

L’axe de symétrie impose les conditions aux limgesantes :
oP __ 0T __ Ou, _ _
a—r—O,a—r—O,a—r—O,ur =0 1I1. 7
Pour les amenées de gaz, on obtient la compossate de la quantité de mouvement
vitesse a l'aide des débits, les sections de passagt connues. Il est également possible
d’'imposer une composante tangentiejela vitesse en entrée pour représenter I'écouleme
tourbillonnaire (« swirl ») utilisé dans certaingsrches pour stabiliser le plasma.
Concretement le swirl est utilisé dans les torghresedé que nous avons étudiées, pour les
débits extérieur et intermédiaire, mais pas damsdeches d’analyse modélisées ici. Les gaz
sont introduits dans la torche a température andi@non a pour les entrées du gaz :
T =Tambfuz =Ugnts Ug = Ugyirl » Uy =0 IIL. 8

Au niveau des parois du réacteur, on impose undittom de non glissement pour
I'hydrodynamique. Grace aux couches limites madllpees des parois du tube, il est possible
d’utiliser un modéle a deux couches pour résouémmlilement prés des parois. En pratique
on va résoudre une sous couche laminaire prés des les reste de I'écoulement étant résolu
avec des modéles turbulents (voire paragraphei4d. Surface est refroidie, on impose T =
300K pour la thermique, sinon, on impose une camdiaux limites “"couplée" sur la paroi,
c'est-a-dire que le flux de chaleur se transmégnatiement au domaine solide de la paroi (qui
doit étre maillé) avec continuité de la températilrans le cas des torches d’analyse, le tube
extérieur de la torche est refroidi par convechaturelle. On impose donc un flux de chaleur
sur la face externe de ce tube de la forme :

Gtubeexterieur = h(T _Tamb) II1. 9

Avec h = 50W.nrf.K™,

Lorsqu’on réalise un calcul sur une torche procaédéc une charge de silicium, la
paroi inférieure du domaine représentant le siticiliquide est a température imposée
T=1680K.
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4. La turbulence

Les premiers modeles de plasmas inductifs suppasare écoulement laminaire. De
nombreux modeéles couplés thermique/écoulement/traiucont été proposés sous cette
hypothése : [Boulos, 1980], [Mostaghimi, 1984, 198990]. La méme équipe a ensuite
évolué vers des modeles de type pour décrire la turbulence dans les torche ICBtude
par [El-Hage, 1989] montre que les deux régimesalilement sont susceptibles d’apparaitre,
notamment sous I'effet de I'écoulement hélicoidabgisateur aussi appelé swirl. Les calculs
ont montré que la viscosité turbulente était dedfe de grandeur de la viscosité laminaire
dans la zone chaude de la torche. Celle-ci est Boninaire tandis que la zone froide pres des
parois devient turbulente sous l'effet du gradidatvitesse important imposé par le débit
plasmagene et des variations de viscosité averripdrature.

Cette approche a été conservée ici et le modéle RbI€t les lois de paroi ‘améliorées'
proposés par Fluent© ont été utilisés. On résoux @éguations de transport supplémentaires
[Launder, 1974], 'une correspondant au taux delpction d’énergie cinétique turbulerte
et l'autre a la dissipation de cette énergie :

(oK) , 9(prui) _ 0 oK
= a +G, +G, —pg-Y, II1. 10
ot 0X; OX; K”axj R
0(p€) N o(pay;) 0 o€ Lo £ &2
= C,—(G, +C3G,)-Crp—-R III. 11
ot axi 6Xj a.H 6Xj 1 K( K 3 b) 2P P &

Avec ok eto. les nombres de Prandtl effectifs inverses relatifs quantitég ete, G, la
production d’énergie turbulente due aux gradiemsvitesses, Gcelle due a la flottabilité.

Y wm représente les effets de compressibilité du fleidies ¢sont des constantes. La viscosité
u tient compte de la viscosité turbulente loqalégrace a la théorie RNG ou ‘renormalisation
group', qui autorise des zones laminaires).

Prés des parois, le frottement calculé permet di@idéne épaisseur de sous couche
visqueuse. Pour les mailles situées dans la sausheovisqueuse le modéle dégénére en un
modele a une équation de transprrto modifiée), et les lois de paroi dégenerent €0 et
0k/on=0 (y est la vitesse tangente). Si la premiére maillesi&sé hors de cette sous couche
(c'est le cas dans le réacteur pour les torchee@é), la loi de paroi reste la loi logarithmique
habituelle (relation entre; @t 1) et les conditions aux limites pour Ill. 10 1et 11 restent
celles du modele-¢ standard [Launder, 1974].

e modele de turbulence est relativement simple ntaisflue peu sur la zone de
'écoulement qui nous intéresse le plus, celle es ftransferts radiatifs sont les plus
importants, c'est-a-dire la zone la plus chaudes dartorche. Nos calculs montrent que la
turbulence se développe majoritairement en amontradkicteur Qwm/Viam = 10) et dans le
panache loin en aval de la zone de couplagg/¥.am = 50). Dans la partie chaude du plasma
au niveau de l'inducteur (a quelques millimétres garois), ce rapport est a inférieur a 1.
Nous avons donc estimé que ce modele décrivaisaniment bien la turbulence étant donné
le domaine d’étude visé.
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5. L’électromagnétisme : le module Induc2D.

5.1. Description du module d’induction

Les phénomeénes d’induction dans le plasma peuveatd@crits par les équations de
Maxwell dans un milieu chargé amagnétique et notargable. On fait généralement
I’hypothese de la neutralité du plasma (le rayomadgphére de Debyal. 27, est trés faible)
qui s'applique a I'’équationi. 12 et d’'instantanéité de la propagation des changtrégue et
magneétique qui permet la simplification ide14.

=_ 0 _
HE=2-=0 III. 12
0
0.B=0 III. 13
OxB gaﬁ_DXB_j 1L 14
—gy == - _
Ho ot o
- 0B
OxE=—-—
3 IIL. 15

Le théoréme de Gauss magnétique13) implique qu’il existe un potentiel vectesir
verifiant :
B=0OxA IIIL. 16

A n'est pas défini de maniére unique par I'équatibné et on va utiliser la jauge de
Coulomb pour lever cette difficulté :

0.A=0 III 17
En introduisant le potentiel vecteur dans I'équatie Faradayl. 12, on obtient :
: oA - III. 18
= E ¢

Les champs électrique et magnétique peuvent doexpsmer en fonction d'un
potentiel scalairedf) et du potentiel vectedr. On parle de formulation A-ar le potentiel
scalaire® est souvent noté V (comme 'voltage') en électrar@gme, mais on risque des
confusions avec la vitesse.

La densité de courant s'exprime par la loi d'Ohmnstgcrit avec cette formulation:
3=a(E+Uxé)=a(—i¢+Ux|§—g—?j III. 19

En injectant I'équationil. 19 danslil. 14 et en appliquant la jauge de Coulomb 17),
on obtient I'équation de l'induction en formulatidaV:
AA:,UOU(— iq>+ax(mxl\)—‘3—?j IIL 20

Le calcul du nombre de Reynolds magnétique montre bps effets convectifs
n’interviennent pas dans la distribution du changgnétique :
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R, = 4oouL =410 410°40.001= 21073 III. 21

Avec L la distance caractéristique de variatiorBdet ¢ la conductivité électrique. On
peut alors négliger le termix (D x A) danslil. 20.

Dans I'hypothese de systémes 2D et axisymétrigigepptentiel vecteur n’a qu’une
composante selah et est solution d’une équation purement diffusive

_ Ay op _
O—_AAg'i‘r—z_'UO'ra—H_,UU]aAg 1I1. 22

Ou 0®/rd8 est non nul seulement dans la bobibe champ électromagnétique est
résolu dans tout le domaine, y compris les solidéstilisation pratigue ce module
d’induction requiert également de prévoir un ladgenaine autour de I'inducteur ou les lignes
de champs doivent pouvoir se refermer. Le type deditions pour A (Neumann ou
Dirichlet) utilisées sur la frontiere extérieurentérvient alors pratiqguement pas sur le champ
dans la bobine.

Les phénomenes d’induction sont couplés avec ltggnamique et avec la thermique.
Ainsi, un terme source de chauffage par effet Jesiéntroduit dans I'équation d’énergie :

Pi= III. 23

Des forces doivent également étre introduites dbéguation de quantité de

mouvement
E=JxB III. 24

Ce module de résolution a déja été utilisé parakes@. [Delannoy, 2002] I'a développé
et utilisé pour simuler le chauffage et le brassdgsilicium liquide par induction.

Ce type d’approche de l'induction dans un fluidedwcteur a également été utilisé par
[Xue, 2002] pour des plasmas inductifs.

5.2. Conditions aux limites

En étendant le domaine de calcul a des régiongrées de l'inducteur, on peut
appliguer la condition aux limites de potentiel teer nul sur toutes les frontieres du
domaine :

Al+0,2)=0, Alr,200)=0 III. 25
a part I'axe de symétrie ou I'utilisation de I'aysétrie dans Fluent© impose :
% _g
o III. 26

Toutes les parois internes du domaine sont traiédes une condition aux limites
couplée pour I'électromagnétisme, y compris l'ingan lorsque celui-ci est maillé (Figure
[1I-5, droite). Lorsqu’on n’inclut pas linjecteudans le domaine de calcul (Figure llI-5,
gauche), on impose un potentiel vecteur nul spatai de I'injecteur.

La Figure 1ll-4 montre les champs de températureeraks avec les deux maillages
proposeés plus tét (Figure 111-3). Les parameétresrpes deux calculs sont P = 19600W, €)
80L/min, @ = 3.4L/min et Q = 2.9L/min.
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Figure llI-4 : champs de température
calculés avec le modéle P1 sur une
torche de 40mm avec un injecteur
maillé (droite), et sans mailler
I'injecteur (gauche).

Les températures obtenues sont tres proches dadgle cas. La différence majeure
entre les deux calculs réside dans I'apparitionsdi&bilités de cisaillement entre le plasma et
'écoulement extérieur froid et dense lorsque €otpur n'est pas maillé. Ces instabilités
apparaissent parfois aussi dans les calculs ojedteur est maillé, ou dans les calculs a
injecteur arrondi et non-maillé, mais la configioatla plus stable est celle ou l'injecteur est
maillé et arrondi.

D’aprés nos calculs, les courants induits dangeliteur sont inférieurs de plusieurs
ordres de grandeurs a ceux que I'on observe dapiadena. Le fait de mailler l'injecteur, qui
permet d'obtenir précisément la distribution de omsrants dans l'injecteur, n'est donc pas
capital.
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Figure 11I-5 : potentiel vecteur une torche de 40mmavec un injecteur maillé (droite),
et sans mailler I'injecteur (gauche).
P = 19600W, Q = 80L/min, Q, = 3.4L/min et Q; = 2.9L/min.

Dans les simulations de torches d’analyse comnterdbae procédé, on ne décrit pas les
différentes spires de I'inducteur. La bobine estsidérée comme une nappe de courant. Cela
revient a négliger les effets d'inhomogénéité dansh induits par les différentes spires.
Cependant, les travaux de [Xue, 2001] ont montrés lg prise en compte des différentes
spires de l'inducteur n’induisait pas de grandedifitations du champ par rapport a des
modeles plus simples.

En outre, dans le cas de la torche procédé, lasalinduction est une fine couche a
courant imposeée, placée a l'intérieur de la cageldrsur la hauteur de la bobine (Figure
l11-5). La bobine réelle, placée a I'extérieur dedage froide, n'est donc pas modélisée. Ceci
implique que le couplage du champ sur la cage draidst pas prise en compte, de méme que
le profil de courants induits sur la paroi inted cette cage froide (on le suppose constant
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sur la hauteur de la bobine et nul ailleurs). Lenger inconvénient est éludé en travaillant a
puissance imposée (il s'agit de la puissance iediains le plasma). Pour tenir compte du
couplage dans la cage froide, on doit donc incbateffet dans le rendement de couplage.
Cette donnée n’est généralement pas disponiblenetdait se contenter d’évaluations
relativement imprécises. La connaissance du rendiemi® couplage serait un parametre
important pour 'amélioration de nos modéles.

Le profil des courants induits dans la cage fr@derésence de plasma, est également
une donnée difficile a obtenir. Un test a été s&aéin utilisant un profil de courant trapézoidal
(plutét que constant) sur une hauteur supériewella de la bobine. Cette modification n'a
pas influencé les résultats de maniere signifieativ

6. La chimie ou le probleme de la composition du pl asma

La modélisation des réactions chimique dans lenpdas’est pas le but de cette étude.
Pour simplifier ce probleme complexe, on a suppm$éque les réactions chimiques
parviennent a atteindre un équilibre dans le plasteaqui n’est que partiellement le cas,
comme I'a montré [Pelletier, 2006].

Pour calculer les propriétés des plasmas d’argofaejon-oxygene, il est nécessaire de
connaitre la concentration des principales espgeeentes dans le plasma. Il s’agit de Ar et
Ar* dans les plasmas d’argon, auxquels s’ajoutent000 et O dans les plasmas contenant
également de I'oxygéne, et bien s(r des électibnssl assurant I'équilibre des charges.

Cet équilibre des charges est vérifié en tout padinplasma dans I'hypothése de I'ETL.
On peut se faire une idée plus précise de la jgistede cette supposition en calculant la
longueur de Debye :

1/2

12 -23 1%

05 (N,_) = EokgT - 89.10 .],382.10 10 — 410®%m 1I1. 27
2(16.10‘19) 15107

202N

Cette derniere étant tres petite devant les dimassidu plasma, I'hypothése de
neutralité en tout point du plasma est correcte.

On peut résoudre des équations de Saha)( pour obtenir les densités d'espéces
ionisées dans le plasma mais de maniere générake,utilisé un code dédié au calcul de la
composition et des propriétés de transport daypdthése de I'ETL. Il s’agit de T&Twinner,
développé au CPAT par Pateyron et son equipe (fRate2005], [T&Twinner, 2006]). Ce
code détermine la composition et les propriétésrmbdynamiques du plasma par
minimisation de I'énergie libre de Gibbs. Les piéf@#s de transport sont, selon la méthode de
Chapman-Enskog, la conséquence en terme de flaxpétit écart a I'équilibre introduit dans
les équations intégro-différentielles de Boltzmdquoi décrivent la fonction de distribution
des vitesses de chaque espece), et se déduisemtéigmles de collisions entre chaque
couple d'especes en présence (le nombre de ceesaupit donc comme le carré du nombre
N d'especes). Ces intégrales de collisions n'épast systématiquement disponibles et
vérifiables, le code TT-Winner utilise une reprédaéion simplifiee des interactions entre
particules distinctes basée sur un potentiel pdaqoe espéce (N potentiels & connaitre).
Difféerents potentiels sont implantés en fonctiors déonnées disponibles pour les ions
(potentiel coulombien ou tables), les neutres (ptede Lennard-Jones, de Stockmayer, ou a
défaut spheére rigide) et pour les collisions étatirlourds [Pateyron, 2003].

La Figure lll-6et la Figure IlI-7 montrent les camtrations obtenues avec T&Twinner
pour I'argon pur et un mélange composé a 95% diaeg a 5% d’@molaire. Dans le cas du
mélange argon-£)les seules especes présentant une concentragioficative dans la plage
de température considérées sont Q,@, Ar et Ar'.
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Figure 111-6 : concentrations des différentes espéaxs présentes dans un
plasma d’'argon en fonction de la température, obtames avec T&Twinner.
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Figure 11I-7 : concentrations des différentes espéxs présentes dans un
plasma 95% Ar, 5% O, (molaire) obtenues avec T&Twinner en fonction de
la température.

Les propriétés de transport et thermodynamiques gesideux mélanges sont données
sur la Figure 111-8. On n’observe pas de différensgnificatives entre les deux mélanges,
sauf pour la conductivité thermique ou la disséaiatdu dioxygéne induit un pic aux
alentours de 4000K. Il faut noter que les propsété I'oxygene pur different bien plus de
celles de l'argon mais un mélange a 5% d’O2 molair800K semble se comporter
globalement comme de I'argon pur pour ces profgiété
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Figure 111-8 : propriétés de transport des deux gazconsidérés : Ar et Ar90% O10% en fonction de
la température obtenues avec T&Twinner.

7. Les couplages radiatifs

Parmi les modéles présentés au chapitre 2, plgsientr été utilisés selon les cas
d’application. On présente ici leur couplage avex dutres modeéles utilisés pour décrire le
plasma.

7.1. La méthode CEN

La méthode du CEN fournit le terme puits de I'égpratd’énergie en fonction de la
température de maniere directe. On tabule I'émiéstotaleey (W/sr) intégrée sur tout le
spectre, dans une base de données en fonctiontelaperature et de la composition du gaz.
Les variations de concentration avec la températareent étre prises en compte au moment
de la réalisation de la base de données. Ce peiatdetaillé dans le chapitre suivant. Le
terme puits résultant est :

Pr =47z (T) II1. 28

Le couplage entre rayonnement et thermique est doect dans ce cas puisqu’on lit
simplement les termes de couplage dans un tab@eeite méthode a été utilisée afin de
réaliser un calcul du rayonnement simplifié dans ¢@s ou on s’intéresse a d'autres
phénomeénes. La méthode du CEN, trés bien décrite @alittérature a également servi de
premiere base de validation des calculs faits descmodeles plus complexes car elle permet
d’obtenir des valeurs correctes de la températans dn grand nombre de cas d’étude.
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7.2. Le modele DO

7.2.1. Utilisation du modeéle

Le modeéle DO cause des temps de calcul trop loogsqu’on veut traiter les
phénomenes d’émission/absorption dans un milieu gos, c'est-a-dire, lorsqu’on doit
discrétiser le spectre. Cependant, il utilise urserdtisation des différentes directions de
propagation possibles (découpage destéradians en typiquement 32 directions discr&tes)
décrit donc correctement la propagation des rayomsneux aux longueurs d'onde ou le
plasma est optiquement fin. Au contraire, le mod&lequi est purement diffusif, est mieux
adapté aux milieux optiquement épais, ou la propagase fait par une succession
d'absorption et d'émission (isotrope) qui finisgeant perdre trace de la direction initiale.

Le modele DO, disponible dans Fluent, a été utiisgour décrire la propagation du
rayonnement aux longueurs d'onde pour lesquetibsdtption est négligeable, dans le cas ou
les raies auto-absorbées sont, elles, décritde pandele P1.

L'idée est d'utiliser le modéle DO a la seule fioltenir la répartition géométrique des
pertes radiatives directes (c'est-a-dire, sanssofdion partielle) dans I'enceinte considérée.
L'émission correspondant aux longueurs d’onde pesguelles le plasma est optiguement
mince est injectée de maniere isotrope comme tesooece dans le modéle DO avec un
coefficient d’absorption nuli( 39).

7.2.2. Conditions aux limites

La méthode du CEN consiste a traiter le rayonnemm@mime un puits pour I'équation
d’énergie. La destination de ces pertes radiativest pas calculée, ce qui supprime le
probléme des conditions aux limites. Cependantjtédisant un modéle DO pour un milieu
purement émetteur, on peut déterminer dans quadless du réacteur vont se concentrer ces
pertes. En tenant compte de cette répartition,oitnadbrs se donner une condition aux limites
pour les parois, et leur émissivité devient un petae important pour calculer l'intensité
radiative dans le réacteur. Pour un modéle DO, itéivité de la paroi détermine quelle
fraction de l'intensité radiative est absorbée @tlig fraction est réfléchie. La Figure 111-9
montre 'intensité radiative pour un plasma d'Arglimt le rayonnement est calcule par CEN
et propagé par le modele DO dans un réacteur dicpation (P=9kW, Q = 94L/min, Q =
3.3L/min et Q = 1L/min) avec une cible de silicium liquide etupadeux jeux de valeur
d’émissivité des parois. Ces deux jeux de valeur pémissivité des parois sont donnés dans
le Tableau llI-2. Pour certains matériaux du réaagtéa valeur de I'émissivité n'est pas
forcément bien connue (notamment pour le silicilquitie ou les tubes en quartz). On a alors
choisi des valeurs extrémes parmi celles qui sispodibles afin de mettre en évidence
I'effet des conditions aux limites. L’hypotheses aeps gris diffus pour les composants du
réacteur est de toute fagon discutable.
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Figure I11-9 : intensité radiative dans le réacteurde purification :
(a, gauche) pour une émissivité égale @dur les parois.
(b, droite) émissivités dparois adaptée a chaque matériau.

Tableau IlI-2 : émissivités utilisées pour les pans dans les deux calculs de la Figure
I1I-9. Les données de la deuxieme colonne en ététebues en recoupant les valeurs
publiées par différents site commerciaux proposandes matériaux congus pour les
hautes températures.

1. 2.  Figure III-9a 3. Figure III-9b
4. Cible (Si liquide) 5 1 6. 0.15
7. Creuset (graphite) 8. 1 9. 0.8
10. Déflecteur (silice) 11. 1 12. 0.1
13. Cage froide (cuivre oxydé) 14. 1 15. 0.7
16. Injecteur (cuivre oxydé) 17. 1 18. 0.7
19. Inducteur (cuivre oxydé) 20. 1 21. 0.7
22. Tube auxiliaire (quartz) 23. 1 24. 0.03

Ces figurent montrent bien l'importance des coodsi aux limites dans la
détermination des flux radiatifs dans le réactelutilisation d'un modele CEN sans modele
DO revient a considérer toutes les parois comnresparentes (puisque les pertes radiatives
sortent automatiquement du réacteur), ce qui peenar des erreurs. Par ailleurs, la présence
de la cible de silicium liquide a 1680K impose dait compte de son émissivité. En effet,
celle-ci rayonne plusieurs kW dans I'enceinte (R\W@6poure=0.2 et 14.3kW poug=1). Le
gaz n’étant pas absorbant pour notre modele DQe adtaleur va se répartir entre les
différentes parois du réacteur sans influencerctbraent les champs de températures dans le
plasma.

Lorsqu’on représente les parois par un corps wooirgbtient des intensités radiatives
surestimeées pres de l'injecteur et du tube ausdlidde plus, l'intensité émise par la cible est
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du méme ordre que celle émise par le plasma, cesemble peu crédible. Les résultats
obtenus avec des émissivités adaptées pour leis panas semblent plus cohérents.

K

1.08e+04
l 1.0Za+04
9.72e+03

H.14e+403

£
B.b7etl3
B.15e+03
f.B3s+03
7. 10e+D3
§.68s+03 )
N

6.06e+03
553803
5.01e+03
4485403
3.962+03
3448403

z.ezmnaw i‘“ __j
2.38e+03 ]

1.87=+03
1.352+03
|

B.23et02
3.00e+02 2

Figure 111-10 : champ de température en fonction dd’émissivité des parois :
(a, gauche) € = 1 partout.
(b, droite) : £ adapté au matériau (Tableau II-2).

Les conditions aux limites radiatives ne modifipat la température du gaz, puisque
celui-ci n‘absorbe pas le rayonnement incident ddate DO (I'absorption a déja été prise en
compte par le modele CEN lors de son calcul deid'sion). Les conditions aux limites ne
peuvent donc influencer que la température desiggrumnd celle-ci n'est pas imposée. Les
parois refroidies du réacteur (injecteur, cagedipietc.) sont a température imposée et c’est
alors les flux absorbés qui dépendent de I'émiEsile la paroi.

Par exemple, le flux émis par le silicium est miggrement absorbé par les parois
refroidies du réacteur. Une part de cette puissaagennée et également absorbée par le
déflecteur qui atteint des températures de I'ome900K si I'on ne tient pas compte des
émissivités propres a chaque matériau (FigureQjl-1

7.3. Le modele P1 par bandes

C’est un modele spectral (ou par bandes), que avoas développé avec l'aide du
support Fluent (en standard, le modéle P1 de Fluiest pas spectral). L’équatian 29 est
donc résolue pour chaque plage du spectre qu'sh d&inie :

d,0G . 10, r 0G

+ 2 (— Y =—x. (47B. - G.
0z Skiaz) ror (3Ki or ) (478, - Gi) III. 29

G étant l'intensité radiative pour la bande i duddpe En pratique, I'utilisation du
logiciel commercial Fluent© et les temps de calcoposent une limite de 50 bandes. La
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discrétisation du spectre de l'argon et de I'argaggene, qui sera décrite dans le chapitre
suivant, a été faite dans le but de respecter cetirainte. La résolution de 'ETR sur ces
bandes renvoie ensuite le terme puits de I'équatiénergie lié au modéle P1 :
Pr= Y. -k(48 -G)) III. 30
i bandes

L'utilisation de ce modele a pour but d’étudier plan profondeur les mécanismes
d’absorption qui sont mal pris en compte avec ldhoge de I'émission nette. Ce modéle
permet également de ne pas utiliser de paramdiieagie comme le rayon plasma dans les
modeles CEN. Le modeéle P1 permet enfin de localesermpertes radiatives et les flux de
chaleur en paroi.

L’émissivité des parois est d'ailleurs susceptik jouer un réle important sur les
valeurs de G dans la torche. Les conditions aukdsrpour 'ETR cherchent & imposer au
modele P1 une intensité radiative sortant de laipagale a son émission propre augmentée
de la part réfléchie du rayonnement) :

[(r=ry,S)=1,(ry,S) pour n.s>0 II1. 31
rw désignant la position de la para@i,la normale a cette paroi gtllintensité émise et
réfléchie par la paroi en, et selors.
Dans un modéle P1y. 31 ne peut étre vérifiee que de maniére intégraié[ldodest,
2003] :

G+2qn=4 l,(S).s.AdQ =47, IIIL. 32

Ou J,, estI'émittance de la paroi.

Par ailleurs, en considérant un bilan de fluxatfisur un élément de surface de paroi
grise on obtient :

qrad = qemission+ qreﬂection - qirradiation = E + pH - H I1. 33
Avec H le flux incident et E le flux d'émissionopre ; soit pour un corps gris émettant
de maniere diffuse
Qrag = ‘C'Eb + (10 _1)H II1. 34
E, étant I'émittance d’'un corps noir a la températdie mur ete le coefficient
d’émission.
Par ailleurs, I'émittance J d’'un élément de surfggee qui émet de maniére diffuse
est défini par :

J=¢E, +pH III. 35
Ce qui correspond a la réflexion et a 'émission.\@rifie que pour un corps nog=<1, p=0)
on a bien J= E,.
Il vient :
Q. =J—-H III. 36

Notons que I'hypothése de surface grise émettantmdniére diffuse implique
€galement :
E=a=1-p III. 37
Qui lie les coefficients d’émission, d’absorptidrde réflexion de la surface.
On peut alors écrire :
Orag L&) =B, —eH - &) +&eH III. 38
£ -
< Orag :E(Eb -J)=q.n II1. 39
Et relier les grandeurs au niveau de la paroi éagexpressions du modéle P1 comme
le montre [Modest, 2003]. Injectond.(32) dans I'équationiq. 39) :
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. 4e G qh,_ ¢ - III. 40
44n=—(E - ———)=—4rn,, —-G-24.
q _g( b 4 2) _g( bw q )
__A4-4c+2¢ 1-¢ III1. 41
an("— = )5 =an,, -G
- & £
_ &
g.n =m (471, —G) II1. 42

€ étant toujours le coefficient d’émission de lagiaat L, la fonction de Planck a la
température de la paroi. Notons que cette condiiar limites introduit un nouveau
paramétre #lp, = W; dans le modéle, lequel est tabulé de la méme neaqigxx, et B, pour

les différents groupes de bandes spectrales.

Numériquement, cette condition aux limites esttémicomme un terme source des
équations de diffusion de l'intensité radiativensldes mailles touchant les parois. Le flux
radiatif en paroi provenant de cette descriptidrcemposé du flux de chaleur apporté au mur
sous forme du gradient de G :

II1. 43

Auquel s’oppose le flux réémis par la par@linﬁ lowi (T -

[Eby, 1998] remarque que les conditions aux limitdisient beaucoup sur I'exactitude
des résultats en étudiant un cas axisymeétriqudluixecalculé peut changer d’'un facteur 2
selon la condition utilisée aux bornes du domaimer pes bandes spectrales de faible énergie.
Pour les bandes de plus haute énergie cette différest atténuée, ce qui limite tout de méme
l'influence des conditions aux limites sur le réaufinal.

On a appliqué les deux jeux d’émissivités des pagpodsentés dans le Tableau I11-2 au
modele P1 afin de mesurer l'influence des condétianx limites sur nos cas d’études. Des
résultats typiques sont donnés sur la Figure IlIMdadifier les émissivités du mur ne modifie
pas le champ de température de maniéere signifegiigure 111-10). Cela s’explique par le
fait que les intervalles spectraux concernés panddéle P1 sont trés étroits et que les flux
émis par les parois sur cette gamme de longueurdd’sont faibles. Cela explique aussi
pourquoi le terme d’émission volumique (qui contienmajorité du spectre pour laquelle le
plasma est transparent) est bien plus sensible@ditions aux limites.

Au sein du modele P1, on observe une plus grantgisié a I'émissivité des parois
pour les bandes peu absorbées (Figure lll-11)ucesi en accord avec les résultats de [Eby,
1998]. Considérer les parois comme des surfaceesaiminue la valeur de lintensité
radiative calculée puisque la totalité du flux igi@nt les parois est absorbée. L'influence sur
les champs de température est minime. Aucune difté& de température supérieure a 50K
n'a été observée entre les deux calculs de la Eikjlai 1.
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Figure IlI-11 : comparaison des intensités radiaties en fonction de I'émissivité des parois pour deux
bandes du modeéles P1 (bande 1 peu absorbée et bad@emodérément absorbée)

(a) : € = 1 partout.

(b) : £ adapté au matériau (Tableau IlI-2).

Les différents modeles présentés dans ce chagitregitent de décrire la physique d’un
plasma thermique a pression atmosphérique. Ces lesog@ésentent bien entendu des
limitations. La plus importante d’entre elles estl@ablement liée au rendement de couplage
dans le module d’'induction. Une meilleure connaissade la répartition de la puissance
Joule entre les différents éléments de la torckelemceinte et du plasma est nécessaire a
I'exploitation réellement quantitative du modéler Rilleurs, I'absence de données fiables sur
les émissivités des matériaux composant la pardiedeeinte limite la précision du calcul
des intensités radiatives dans le cas de la mé@ade Pour le modeéle P1, il faudrait en plus
lever I'hypothése de corps gris (et donc conndiémissivité spectrale de ces éléments),
notamment pour le silicium liquide qui rayonne gmande quantité d’énergie dans I'enceinte.

Les cas tests réalisés avec les différents mod@eayonnement montrent qu’on peut
tout de méme décrire qualitativement la thermiquepthsma et du réacteur. Les résultats
préliminaires présentés ici mettent en évidenceokastesse des différents modeéles et la
possibilité de coupler la thermique avec les ayttesomenes physiques. La précision de ces
résultats est largement conditionnée par les pFtgwiradiatives utilisées (valeurs du CEN et
parameéetrex; et B pour le modéle P1). Le chapitre suivant va doncric® comment on
obtient ces propriétés radiatives et discuter de lpertinence dans les chacune des
configurations étudiées (Ar pur, A0 torche danalyse et torche procédé).
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Chapitre IV. Calcul des propriétés radiatives de I’  argon

On a vu au chapitre Il différentes méthodes deluésa de I'équation du transfert
radiatif (ETR). Chacune d’entre elles nécessite mlepriétés radiatives du gaz en chaque
point de maillage et éventuellement par bande sgecfpour le modéle P1 par bande). Ces
propriétés s'obtiennent a partir de bases de densgectroscopiques en fonction de
parametres locaux tels que la température et laposition du plasma. Par exemple, la
meéthode du CEN utilise un terme de pertes radigtigaction de la température, il est donc
nécessaire d'intégrer le spectre d’émission duogemsidéré sur toutes les longueurs d’onde
pour chaque température rencontrée dans le miliserait tres colteux en temps de calcul de
réaliser cette intégration pour chaque maille, @agcle itération pendant la simulation. Pour
contourner ce probleme, on utilise généralementbdses de données pré-calculées dans
lesquelles on va lire les valeurs nécessaireslaulca

Cette démarche est schématisée sur la Figure Wvaw pour tous les modeles de
rayonnement présentés ici. Ce chapitre décrit dmmment on a généré les propriétés
radiatives pour les deux modeles utilisés au cdarka thése : la méthode CEN et le modele
P1 par bandes et pour les deux compositions cagsisl€éAr pur et Ar-¢).

Base de données
Spectroscopique
AU|1 g! EJ! E'! etC

Calcul dedrz\ (T) . Calcul dex;(T) et
Bi(T) dans chaque
bande.

Résolution de
'ETR/Utilisation
du terme source
pendant la
simulation.

Figure IV-1 : démarche d’introduction des propriétés radiatives du
plasma dans les simulations pour le CEN (gauche) ket modéle P1
(droite).

Ces calculs de bases de données, eégalement appelpestés radiatives, dépendent
de la base de données spectroscopique utilisédgmgénérer. Différentes équipes ont publié
des données permettant ces calculs, une bonneesgndle différentes mesures de propriétés
spectroscopiques a été mise en ligne par le Natlostitute of Standard and Technol8gy
(NIST). Cette base de données a été choisie palétéamination des propriétés radiatives de
I'argon et de I'oxygéne.

Cette source de données spectroscopiques recefiseafh3itions radiatives lie-lié
pour I'argon neutre. Ce chiffre peut sembler faipée rapport au nombre de raies prises en
compte par certains auteurs, qui établissent liesiksadu CEN jusqu’a 30000K et considerent

4 http://physics.nist.gov/PhysRefData/ASD/lines fdrtml|
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des espéces plusieurs fois ionisées. [Gleizes,] 1#3exemple, utilise 702 raies, pour les
calculs de CEN. Nos calculs prennent en compteesaiit 'argon neutre mais reproduisent
bien les résultats de la littérature comme on leavplus loin (Figure 1V-7), ce qui semble
justifier I'utilisation de la base de données di&Nlet de I'espéce Ar seule.

Pour I'étude des plasmas d’argon-oxygéne, on sé&tdn plus des 430 raies d'Argon,
630 raies d'oxygéne atomique provenant du mémeNs8d. Les résultats des calculs de
concentrations avec T&Twinner (chapitre Il) montrgo’on peut se contenter de considérer
Ar et O pour le calcul des propriétés radiatives différence majeure avec un plasma d’argon
pur et la présence du continuum moléculaire a bi@sspérature (<4000K) et la présence de
multiplets (parmi les 630 raies, la plupart sorffisamment proches en longueur d’onde pour
interagir du fait de leur élargissement), ce quindede des adaptations des procédures
développées initialement pour I'argon pur.

Certaines précautions supplémentaires, liées dislsociation de © doivent étre
prises, notamment pour prendre en compte les imptas variations de concentration avec la
température. La disparition dOau dessus de 4000K environ et l'absence d’oxygéne
atomique en dessous de cette température inflaegerhent sur les propriétés radiatives du
mélange.

La présence de multiplets introduit le problemecHavauchement des raies qui revét
une grande importance (les valeurs du CEN peuvennéultipliées par 10 si on ne prend pas
en compte ce phénomeéne). Les détails sur la madeteaiter le chevauchement des raies
ainsi que l'explication de l'importance de ce ph@&ene seront donnés en annexe A. Pour
illustrer ceci, on montre sur la Figure 1V-2 le fira’un multiplet de 'oxygéne (O 395nm)
auquel se superpose une raie de I'argon (Ar 39%m@nu par le calcul en tenant compte des
recouvrement ainsi que le profil mesuré sur unetdeshes du laboratoire. L’élargissement
instrumental devrait amener des profils plus éapmpur la mesure mais cet écart peut étre
expliqué par I'incertitude sur la mesure de la térapure.

1.20E-01 - Ar3947,51A ——03947A + Ar3947 A Calculavec | g0 00
' recouvrement (9800K) ’
—%—03947A + Ar3947 A Mesure
1,00E-01 - 0 3947,48A (~9800K) + 50,00
S 8,00E-02 - 2203947,58A T 4000
3 0 3947,29A °
E L
< 6,00E-02 7 1 30,00
o Q
\q.) E
i e
< 4,00E-02 - @ 1 20,00
c L
- £
2,00E-02 - —+ 10,00
0,00E+00 “Porosusm” XX i ‘ 0,00
3,9465E-07 3,9470E-07 3,9475E-07 3,9480E-07 3,9485E-07
longueur d'onde (m)

Figure 1V-2 : profils calculés et mesurés du multipet O395nm superposé a la raie Ar395nm.
Calcul & 9800K et mesure a la méme température, dnlcertitude expérimentale prés (£250K
environ).

La bonne correspondance des deux spectres mordre gquobleme du recouvrement
peut étre décrit par la méthode détaillée en anAexe
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1.  Algorithme de calcul des profils de raie

Les théories utilisées pour calculer les profils deies de I'argon ont été présentées
dans le chapitre Il. Dans cette partie nous présens donc plutdt I'algorithme utilisé pour
calculer le terme de pertes radiatives a partine’base de données spectroscopique et surtout
l'utilité de ces profils dans le cadre de la maoshtiion des flux radiatifs dans un plasma.

Boucle sur les raie

A

Boucle sur”
A
Lecture des donné
/ spectroscopiques
Coefficient global d’absorptic
4
k°(T)= Ao py e —E |9 1 e B
u 8rc ke T kT g ks T
Elargissement Doppl Elargissement Sta
AXp Mg, Shs
Profil Doppler Elargissement Ve
Do der Waal
l DMAw, SA\w
) ) 1 Convolution des profils « Profil Collisionne
Profil dg ra -~ normalisation e—  AAc=DAw + DAs
ku(A,T)=K (TP 2
v [P =1
0

Figure V-3 : algorithme de calcul des profils de aiesk(A, T).

La Figure IV-3 représente l'algorithme de calcus geofils de raie. Ces profils sont
utilisés soit pour le calcul du CEN en intégranités les transitions lié-lié sur le spectre soit
pour calculer les paramétres du modéle P1.

Du point de vue des transferts radiatifs, la fordene raie et donc la répartition
énergétiques des photons issus d'une transitiondpume grande importance pour les
transitions fortement absorbées (ou auto-absorbé&ss)effet, méme si une raie est tres
absorbée a sa longueur centrale, il existe nécessant des longueurs d’onde qui ne sont pas
absorbées, on parle des ailes de la raie. PowiEsrésonnantes, définies par leur niveau bas
a OeV et dont la longueur d’'onde centrale est syat@uement a I'équilibre radiatif, les ailes
de ces raies peuvent engendrer des transferts ithersnsignificatifs. On ne peut donc pas
ignorer une transition parce que son coefficiergbdorption spectral est tres élevé a la
longueur d’'onde centrale. Dans ce cas, la détetrmmau profil de la raie est importante
pour décrire les transferts radiatifs.

Par ailleurs, la connaissance du coefficient spedtabsorption permet de simplifier
les calculs. On a dans un premier temps calculép#gs de raies a une seule température
(10000K), ce qui est proche des températures méesnadtendues dans un plasma d’argon ou
d’argon-oxygéne comme ceux qui sont étudiés ici.viateur de ce coefficient spectral
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d’absorption au centre de la raie permet de détennd priori si la raie va étre auto-absorbée
dans le plasma.
On peut illustrer cela en calculant le coefficidfémission nette spectralié, pour
une raie résonnante de I'argon (Figure 1V-4):
A7 )N =478 ) By €XPEK, Rp) V.1

Sur la Figure 1V-4, on peut noter que le rayonnengencentre de la raie est absorbé
sur des distances tres courtes (des que R0°m), et ne donne donc pas lieu & des pertes
radiatives pour un rayon plasma réaliste (Imm-quelccm). En revanche, quelque soit le
rayzon plasma, on observe des pertes radiativesvaawndes ailes de la raie (cf. courbe=R
10°m).

De par la loi de Kirchhoffi( 14), plus le coefficient spectral d’absorption esveél,
plus I'émission est importante. Par conséquentrdess pour lesquelles I'auto-absorption est
significative jouent un réle important dans lesisferts radiatifs.

A l'inverse, la forme du profil de raie n'influe paur la valeur du CEN si le terme
d’absorption est négligeable. Donc si le coeffitigmectral d’absorption a la longueur d’onde
central est faible & 10000K (< quelques)malors on peut se contenter du coefficient global
d’absorption k%, sur la Figure 1V-3) dans le calcul du CEN. Dansds de I'argon, on a
trouvé entre 30 et 50 raies susceptibles d’étréetlament absorbées selon que I'on étudie
une torche d’analyse (Rglcm) ou une torche procedéy(R2cm). Le calcul du profil n'est
pas nécessaire pour les autres. Pour les trarsiibeorbées et dans le cas des mélanges
argon-oxygene, on a pris en compte le recouvremesntraies, le cas échéant (voire annexe
A).

1,E+21 /\ ——Rp=0m
"_g 1,E+20 / \ - Rp - le-6m
= 1,E+19
a 1,E+18 \ . . Rp=1le2m
€ 1E+17
=3 1E+16 1 ----Rp=2e-2m
0
Y 1,E+15 |
£ 1E+14
(&}
(O]
& LE+13 [ | | :
1E+12 4+ ‘ — ‘ — i |
1048,1 1048,15 1048,2 1048,25 1048,3 1048,35 1048,4
wavelength (A)

Figure IV-4 : coefficient spectral d’émission nettede la raie Ar 104,8nm a
10000K

Le Tableau IV-1 montre les valeurs des élargissésnypiques obtenus (cf. chapitre
II) pour quelques raies de I'argon a 10000K. Oma@isi les raies les plus énergétiques, donc
celles qui sont auto-absorbées afin de donner miesode grandeurs.

On peut remarquer que les valeurs d’élargissenmrit\@isines pour I'ensemble des
raies intenses de l'argon, a I'exception des reégsnnantes qui sont bien moins perturbées
gue les autres. Le niveau fondamental de l'argan, e$t le niveau bas des transitions
résonnantes est trés difficile a perturber carbitate correspondante est beaucoup plus
proche du noyau que pour les états excités. Puibguedes niveaux est peu perturbé, la

distribution énergétique de ces transitions est ptroite.
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Tableau IV-1 : élargissements et coefficient speat d’absorption maximum pour les raies les plus
énergétiques de I'argon a 10000K.

Ao (nm) Kul(Ao) Ap (nm)  AAg(NM)  AAw(nm)  AAs(nm)  Aic(nm)

(m)

104,822 1,51E+07 5,93E-04 4,92E-10 3,91E-05 4,26E-05 8,17E-05

86,68 4,34E+06 4,90E-04 6,65E-05 8,59E-05 1,52E-04
87,6058 3,87E+06 4,96E-04 6,24E-05 9,03E-05 1,53E-04
106,666 3,71E+06 6,04E-04 1,25E-10 3,84E-05 4,39E-05 8,23E-05
87,9947 8,83E+05 4,98E-04 6,09E-05 2,26E-04 2,87E-04
86,9754 3,93E+05 4,92E-04 6,51E-05 2,10E-04 2,75E-04
811,531 5,15E+02 4,59E-03 2,05E-03 4,34E-03 6,39E-03

842,465 2,94E+02 4,77E-03 3,87E-07 1,74E-03 3,28E-03 5,02E-03
840,821 1,98E+02 4,76E-03 3,97E-07 2,16E-03 4,42E-03 6,58E-03

763,511 1,48E+02 4,32E-03 2,37E-03 8,03E-03 1,04E-02
810,369 1,36E+02 4,59E-03 2,22E-07 2,98E-03 4,44E-03 7,42E-03
794,818 9,18E+01 4,50E-03 2,76E-03 3,86E-03 6,63E-03
912,297 8,50E+01 5,16E-03 4,05E-03 1,25E-02 1,66E-02
801,479 6,08E+01 4,54E-03 2,51E-03 9,06E-03 1,16E-02

922,45 5,31E+01 5,22E-03 1,42E-07 2,11E-03 5,76E-03 7,88E-03
738,398 4,04E+01 4,18E-03 7,88E-08 1,78E-03 9,03E-03 1,08E-02
751,465 3,61E+01 4,25E-03 8,16E-08 3,05E-03 9,34E-03 1,24E-02
826,452 3,01E+01 4,68E-03 1,50E-07 3,31E-03 1,62E-02 1,95E-02
852,144 2,93E+01 4,82E-03 1,59E-07 3,44E-03 1,69E-02 2,04E-02
800,616 2,76E+01 4,53E-03 6,83E-08 1,77E-03 1,06E-02 1,24E-02
772,421 2,63E+01 4,37E-03 2,69E-03 1,21E-02 1,48E-02
965,779 2,34E+01 5,46E-03 1,16E-07 3,71E-03 1,59E-02 1,96E-02
750,387 2,28E+01 4,25E-03 8,97E-08 3,28E-03 1,42E-02 1,75E-02
706,722 2,01E+01 4,00E-03 2,18E-03 6,69E-03 8,87E-03

2. Calcul de la contribution du continuum

2.1. Argon pur

Les théories permettant de décrire le fond condimuwayonnement ont également été
présentées dans le chapitre Il. On a calculé |Hiceat spectral d’absorption du continuum
dans la méme gamme de température (300K a 12008k)I@ recombinaison radiative et le
Brehmstrahlung sur la plage de longueur d’ondeff®@ 1000nm]. La photodissociation
correspond a la réaction inverse de la recombinaisadiative. L’absorption par
photodissociation est reliée a I'émission par remimaison radiative via la loi de Kirchhoff
(1. 14).

La Figure IV-5 montre les valeurs de I'absorptidrtemues pour ces deux phénomenes
a 10000K. On représente également lintensité dyscamoir & 10000K car elle permet
d’obtenir I'émission correspondante. Aux longuediande inférieure a 100nm, le spectre de
recombinaison radiative présente une plus fort@rgkisn (recombinaison radiative vers le
niveau fondamental). La valeur de l'absorption a@mtmuum de I'argon dans I'UV n’est
cependant pas suffisante pour absorber les raigsesiaux mémes longueurs d’onde.
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L’émission dans le domaine UV est trés faible’an Isuppose la loi de Kirchhoff
valide. Le rayonnement de corps noir devient néglide dans I'UV lointain et les longueurs
d’'onde en deca de 100nm participent trés faibleraamttransferts radiatifs dans un plasma
d’argon pur. Pour cette raison, on a limité l'imagpn du spectre continu aux longueurs
d’'onde supérieures a 100nm. On peut appliquer émenapproximation aux longueurs
d’'ondes supérieures a 1000nm, I'émission est diéamar la fonction de Planck qui décroit
entre autre a cause de la faible énergie des phatams l'infra rouge.
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Figure IV-5 : coefficient spectral d’absorption ducontinuum de 'argon a
10000K et fonction de Planck a la méme température.

L'ordre de grandeur du coefficient spectral d’apson sur la plage de longueur
d’onde considérée reste inférieuk,&0,1 mi*, ce qui correspond & des épaisseurs optiques de
I'ordre de 10° pour un plasma de taille centimétrique. Le fondtitm du rayonnement de
'argon ne va donc pas étre absorbant dans lekdsrétudiées ici, ce qui permet de simplifier
nettement les calculs. En effet, pour le calcul plepriétés radiatives, on n'a pas besoin de
tenir compte de 'augmentation d’absorption du rapgment des raies par le continuum. Le
rayonnement du continuum peut par contre étre bBBspar les raies mais les plages de
longueur d’onde concernée sont tres étroites atiggivité du continuum est faible, ce qui
permet de négliger ce phénomeéne. La faible absorpt la faible émission spectrale du
continuum permet de traiter le rayonnement des raide fond continu radiatif de maniere
indépendante.

Par ailleurs, on observe des maxima locaux pophddodissociation :

Arf+e” o Ar +hy V.2

L’ion se désexcite pour donner un atome neutre den®tat excité. Les maxima
locaux correspondent au fait que les ion$ e désexcitent préférentiellement vers certains
niveaux d’énergie de I'atome. La localisation de n&eaux excités « favorisés » est difficile
car la longueur d’onde exacte des maxima locauya&pu étre déterminée avec précision.

Les photons ainsi émis peuvent avoir une énergérgure a la difféerence d’énergie
entre l'ion et le niveau excité de I'atome a caded’énergie cinétique de I'électron incident
(collision inélastique).

2.2. Mélange argon-oxygene

Le fond continu de I'oxygene est plus intense cglaiae I'argon.
La valeur du coefficient spectral d’absorption étgplus élevée, I'émission
correspondante est significative sur une plus lgayame de longueur d’onde, comme on le
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voit sur la Figure IV-6. Cependant, I'épaisseurigqye pour le continuum atomique de
'oxygéne reste nettement inférieur a 1 jusqu’anximns de 100nm. Pour des longueurs
d'onde plus faibles le phénomene d’absorption déviees important. L'émission du
continuum atomique est faible en elle-méme (a calesé faible valeur de la fonction de
Planck), mais il faut se poser la question de babison des raies par ce fond continu.

Les raies résonantes de I'argon (Figure IV-4) stamis la gamme de longueur d’onde
correspondant aux fortes valeurs du continuum afoenide I'oxygénexy~ 40 ni'). Les ailes
de ces raies sont donc susceptibles d’étre partelht absorbées par le fond continu de
'oxygéne. Dans le cas de I'argon pur, en revankhé&nd continu n’est pas assez important
pour causer I'absorption des ailes des raies résdas. Le comportement radiatif du plasma
a ces longueurs d’onde peut donc dépendre fortedeelat prise en compte de phénomene.

Cependant, lors des calculs des CEN, tenir com@téabsorption des raies d’argon
et d’'oxygéne dans I'UV par le continuum atomiquenmadifie la valeur totale du CEN que de
3% au plus, la méthode générale décrite ci-desseugnt pas compte de ce phénomene (il
sera par contre inclus dans les bases de donnéeedhie P1).
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Figure V-6 : continuum atomique de I'argon et I'oxygene a 10000K.

3. Calcul des coefficients d’émission nette

Pour calculer les valeurs du CEN, on a pris en ¢enkgs raies du spectre et le
continuum. Comme on l'a vu au paragraphe précéedpni- V-5, la faible absorption du
continuum permet de la traiter séparément des raies

VN :47E,r\|aies +47Eﬁlontinuum V. 3

Si I'épaisseur optique pour le continuum n’étas gal, on ne pourrait pas écrire

I'équationlIv. 3 car les raies non absorbées de I'argon pourrétemtabsorbées par le fond

continu. De méme, une plus grande fraction du ragorent émis par les raies intenses serait
piégée.
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Une autre conséquence de la faible absorption dtincwm, dans le cadre de la
meéthode du CEN est que la contribution du contineunCEN total ne dépend pas du rayon
plasma choisi.

On a donc intégré sur les longueurs le spectreales puis celui du continuum pour

obtenir les termeg7zd® et4z°"MU™ | es pas de longueur d’onde sont de I'ordre dé 10

nm pour le spectre des raies et de l'ordre du digiede nm pour le continuum. Cette
différence provient des variations plus ou moinsshues du coefficient spectral d’absorption
pour chacun des spectres. La Figure IV-7 montreCES obtenu pour I'argon pur avec
R,=1cm. On a représenté également les contributieasales et du continuum. Nos propres
calculs sont en bonne correspondance avec lesrsaleuUCEN publiées par [Essoltani, 1994]
pour le méme rayon plasma. Les écarts avec laalittee peuvent provenir de la maniere de
prendre en compte l'effet Stark quand les pararméle Griem ne sont pas connus, de la
maniére de prendre en compte le chevauchement ales ou de la base de données
spectroscopique de départ.
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Figure V-7 : coefficient d’émission nette de I'argn en fonction de T comparé aux

données de la littérature. La contribution des rais et du continuum est également

figurée.

On a réalisé des calculs de la méme maniére pounéiange contenant 5% d’'O2 a
300 K et en tenant compte du chevauchement des da&id’'oxygene comme décrit dans
'annexe A. Il n'a pas été possible de trouver dasuls similaires dans la littérature afin de
valider ces résultats. Cependant la méthode étdiatevpour de I'argon pur, on peut supposer
gue les valeurs obtenues pour un mélange sontctesre
On peut noter (Figure IV-8) que les plasmas comtere I'oxygene rayonnent

beaucoup plus que les plasmas d’argon pur, et moéana basse température (en dessous de
8000K). Quelgues multiplets de l'oxygéne ont pueéidentifies comme cause de ce
phénomeéene. En effet, contrairement a I'argon et gax rares en général, les premiers
niveaux excité de I'oxygene sont bas en énergi¥ (@mtre 11,5eV pour I'argon) et faciles a
peupler méme a basse température. Ces niveauseecitént par rayonnement et permettent
donc au plasma de rayonner méme si peu de nivealiatifs sont peuplés. Le multiplet O
630nm illustre bien ce cas de figure et est lumaé&esponsable d'une grande partie des
pertes radiatives des plasmas Ar-® basse température. Les données le concernaint son
fournies dans le Tableau IV-2. Un bon indicateuicdte répartition des niveaux excités est
donné par la fonction de partition Q(T). Q(T) vaatiron un pour I'argon sur toute la plage
de température considérée dans cette étude, cesigpifie qu’aucun niveau excité n’est
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peuplé de maniére significative par rapport au aniviondamental. En revanche, la fonction
de partition de I'oxygéne vaut pres de 9 a 4000Kqui signifie que seuls 11% des atomes
d’oxygene sont dans leur état fondamental a 40Q@.autres sont excités et peuvent donc
rayonner méme a basse température.

Tableau IV-2 : données spectroscopiques du multipl®©630nm. A, est la probabilité de transition, E est
I'énergie et J le nombre quantique orbital.

Ao (nm) Au () E (eV) Ei(eV) ] N
630,0304 5.63e3 0 1.9673
630,0304 2.11e5 0 1.9673
636,3776 1.82e3 0.0196 1.9673
636,3776 3.39e6 0.0196 1.9673
639,1733 8.60e7 0.0281 1.9673
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Figure V-8 : coefficient d’émission nette d’'un méknge 95%Ar, 5% O, en volume
en fonction de T et pour différents rayons plasmal.es valeurs obtenues en argon
pur sont rappelées pour faciliter la comparaison.

4, Regroupement des raies et génération des basesd e
données P1

Pour utiliser le modéle P1 par bandes, définilpao, on doit se donner sur chaque
intervalle i du spectre (chaque «bande ») un mefft d’absorptionk; en m' et un
coefficient d'émissiorkiB; en W.n’sr>. A ces deux paramétres s'ajoute une troisiéme
grandeur qui permet d'imposer la condition aux fémiet qui correspond a I'émission propre
W; des parois, en W.f & la température,Tde la paroi, dans chaque bande.

Comme pour la méthode du CEN, on ne va pas calcelergrandeurs en cours de
simulation, on a choisi de tabuler les 3 paramgirésédents pour chaque bande en fonction
de la température. On lira ensuite la valeur dearpatres dans les bases de données au cours
du calcul.

Pour des raisons de temps de calcul et d’outil migué, on s’est limité a 50 bandes
au maximum. On doit donc trouver un moyen de traet le spectre de I'argon avec 50
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intervalles spectraux. Ce paragraphe décrit dosiddehniques utilisées pour arriver a cette
simplification.

Pour simplifier la discrétisation spectrale, uristg est d’adapter les modéles au
comportement physique des photons a une longueadd’donnée. On se base donc sur les
cas limites qui ont été décrits au chapitre 1l (iFegll-5).

4.1. T\<<1 : émission volumique

On a vu que I'épaisseur optique pour certainesiepaitl spectre (celles contenant
seulement le continuum ou des raies peu intens¢g)és faible. A ces longueurs d’onde le
phénoméne d’absorption est négligeable et le ragiment se comporte physiquement comme
une perte d’énergie volumique. On peut donc seecat de calculer le terme d’émission de
'ETR a ces longueurs d’onde que I'on injecte conterene puits de I'équation d’énergie.

L’émissivité pour ces épaisseurs optique est faideés recouvre de large plages de
longueurs d’'onde (en fait la quasi totalité du smg@cet on ne peut pas négliger I'émission
totale obtenue apres intégration sur toutes leguears d'onde.

Les longueurs d’onde pour lesquelles le plasmagsjuement mince n’entrent pas
dans le modéle P1, ce qui permet de limiter lardisation du spectre pour le modele P1 a de
courtes plages de longueur d'onde. En pratique ocomsidéré I'absorption comme
négligeable poury, = K,L <0,1 dans les torches d’analyses (L = 1cm) et ppu<0,08 dans
les torches procédé (L = 2cm). Cette limite a &téef en remarquant que le termerg(est
petit devant l'incertitude sur la probabilité dartsition et permet d’exclure suffisamment de
raies pour limiter le nombre de bandes du modela BQ.

4.2. T\>>1 : équilibre radiatif

Par ailleurs, pour des absorptions trés fortepldema peut se comporter comme un
corps noir en équilibre radiatif. Il N’y a pas dartsfert de chaleur par rayonnement a ces
longueurs d’'onde. Il n’est donc pas nécessairgaitelt les épaisseurs optiques tres élevées
pour décrire les transferts radiatifs dans un péashermique. On a cherché a quantifier
I'épaisseur optique au-dela de laquelle les tratsfadiatifs deviennent négligeables. Pour
cela, on s’est donné un cas test de transfertatitsdi deux plaques distantes de 1cm avec un
profil de température imposé entre les deux, valgirce qu'on peut trouver dans une torche.
Le milieu est gaz dont on impose le coefficientctfzé d’absorption. On ne résout que 'ETR
dans le domaine.

Avec un modele P1 a une bande et un coeffickkntonstant en fonction de la
température, on calcule l'intensité radiative desnilieu en fonction de la valeur choisie
pourk;. Ce cas test est représenté schématiquement Bigule 1V-9. Les parois sont noires
et les bornes hautes et basses du domaine sosymésries afin de se ramener a des plaques
infinies (variations selon x uniquement).
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Fiaure IV -9 : cas test de I'équilibre radiatif pour le modéle R.
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Figure 1V-10 : flux radiatif en fonction de k; dans un plasma d’argon
entre deux plaques avec température imposée dans le milit
La Figure 1V-10 montre les flux radiatifs obtenustre les plaques en fonction du
coefficient spectral d’absorption choisi. Le flulest pas constant entre les deux plaques a
cause de la conduction dans le milieu et du caefficde conduction qui varie avec la
température. La reconstruction du flux au centr® mailles est par ailleurs responsable des
valeurs plus faibles observées pres des paroisflibedes plus importants correspondent a
une absorption de 100m-1, soit une épaisseur apégale a 1.
On résume par ailleurs la valeur maximum de ces éntre les deux plagues en
fonction onk; sur la Figure IV-11.
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Figure 1V-11 : flux radiatif maximum en fonction de k;.

A I'équilibre radiatif, les flux doivent étre nulsg cas test indique qu’on s’approche
de I'équilibre radiatif lorsque; devient grand : pour nos plaques distantes de leeriyix
tombe & moins de 1% de sa valeur maximale quaF8D000NT. D’aprésii. 49, lorsque le
coefficient d’absorption tend vers I'infini, on a :

G, =478, IV. 4

On a voulu vérifier ce cas limite, on montre surFigure IV-12 les variations en
fonction dek; du terme sourcerR«; (478, - G;) .de I'ETR, qui est aussi le terme puits de
I'équation d’énergie (chapitre IlI).
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Figure 1V-12 : terme source radiatif entre les deuyplaques en fonction de;.
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Comme pour les flux radiatifs, le terme sourcei@ittea valeur maximum pouar= 1
(soit k;=100m" pour nos plaques distantes de 1cmk;#60000 n, le terme source devient
pratiguement nul, ce qui montre que I'équilibreiasil est atteint Iy. 4). En affinant ces
estimations, on a finalement pris pour valeur ERiE25000nT & 10000K, soit une épaisseur
optiquet = 250 au dessus de laquelle on ne calcule plasdsfert radiatif. Seul le centre des
raies résonnantes de I'argon ou de I'oxygene estaroé par cette limite, ce qui correspond a
des plages spectrales relativement courtes.

Etant donné les variations d’absorption avec laptnature, on ne supposer qu’'une
plage de longueur ne donne pas lieu a des tramstadiatifs que st > 250 quelque soit la
température. Pour I'argon, le niveau absorbeur rdess résonnantes (le fondamental) se
peuple quand la température diminug #rP/ksT), donc si I'équilibre radiatif est a 10000K,
il le sera d’autant plus a des températures plbsefa(Figure IV-17, groupe 8).

On peut tenir le méme raisonnement pour les raesnnantes de I'oxygene mais
seulement jusqu’a 4000K environ car I'oxygene atprai disparait trés rapidement en
dessous de cette température (Figure IV-21, gréugel’'oxygéne).

Le fait de modifier cette limite ne change pas dmigre significative les longueurs
d’'onde a traiter puisque, varie tres rapidement dans ces zones du spectreevanche, la
gamme de coefficient d’absorption a traiter dan®&lution de 'ETR change fortement avec
la limite choisie et cela influe directement suntanbre de bandes nécessaires pour décrire le
rayonnement, qui est limite principale a I'utiligat du modele P1.

On a donc pu déterminer un ensemble de longueorsld’ qu’il n’est pas nécessaire
de traiter avec le modele P1 par bandes. Un dégeupzhématique pour la raie Ar 104,8nm
est donné sur la Figure IV-13.

1,E+08

Emission Emission
1,E+07 volumgiue /’\ volumgiue
1,E+06 P1

1,E+05

1,E+04

1,E+03

1,E+02 Equilibre
1 E+01 radiatif 1=0,1

1,E+00

coefficient spectral d'absorption (m-1)

1,E'01 T T T T T T !

104,805 104,81 104,815 104,82 104,825 104,83 104,835 104,84
longueur d'onde (nm)

Figure 1V-13 : traitement de la raie Ar 104,8nm ave les différents modéles de rayonnement en
fonction de la valeur dek, a 10000K pour une torche d’analyse (L=1cm).

Ce découpage permet de limiter 'utilisation du ledP1 et donc la discrétisation du
spectre aux seules longueurs d’onde ou I'absormsrsignificative (Figure 1V-13) et ou on
n'atteint pas I'équilibre radiatif. D’aprés les cals de profils de raies faits avec l'algorithme
de la Figure IV-3, quelques dizaines de raies duiéére traitées avec le modéle P1 pour un
plasma d’argon pur de quelques centimétres de tiameé
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Etant donné les trés grandes variationk,dpour ces raies (de 10 a 25000)mune
discrétisation fine de ces raies, ou ailes de rdiesmanderait beaucoup plus que 50 intervalles
de longueur d’onde. Il faut donc réduire encorprtebleme.

4.3. T=1 : regroupement des raies pour le modele P1

On cherche donc a discrétiser les plages du speetfargon correspond a quelques
dizaines de raies présentant des valeurx,dentre 10 et 25000m-1 avec 50 inconnues
spectrales. Pour ce faire, on a développé une métte regroupement multicriteres, sur la
base d'une méthode proposée par [Modest, 2003]desuplasmas isothermes (dans ce cas, le
seul parameétre est le coefficient d'absorptiontarigérature considérée).

[Modest, 2003] remarque que si deux plages de lkungu d’onde différentes
présentant la méme valeur gg (c'est-a-direx; dansli. 49), on peut les rassembler au sein
d'un seul intervalle spectral (et donc une seuleaégn de type P1) en sommant les
parametrex;B; et W sur ces deux intervalles. La Figure 1V-14 montresechéma de cette
méthode de regroupement appliguée a une zone e du spectre. Pour une valeur
donnée de I'absorption comprise enretk; + dk, notée dksur la Figure 1V-14, on constate
que plusieurs intervalles spectraux (8 sur la Edi-14) notés {d;} correspondent. Sans
pratiquer de regroupements, on aurait alors a désdiequation du modéle P1 8 fois pour
cette seule valeur de.

500

450 — multiplet 94nm de
= 400 - l'oxygene a 10000K
£
E 350 e ~
a
o 300
(2]
: | |
S 250
I
© 200 +
]
Q.
2 150 -
c
Q
£ 100 A
: sdoKi l /

0 T T T T 1
94 94 \/ 9/ 94 4 94
{dAj}i=18 longueur d'onde (nm)

Figure 1V-14 : illustration de la méthode de regroypement des intervalles spectraux proposée par
Modest pour le multiplet O 94nm dans un milieu isdterme.

Dans un plasma isotherm, est constant dans tout le domaine et on peut désou

'ETR sur {d\;} avec une seule équation du modéle P1 de parasnitrd;'B;' et W, tels
que :
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Aj+
> [xyda
w104 V.5
YW -4,
0]

Aj+
KiBy=Y [K,;B,dA IV. 6

J() 21—

A+
W =277y [B,dA V. 7

i) A-

Ou bande i contient donc un nombre j(i) d’interealspectraux (les Aq}) variable en
fonction du nombre d’intervalles correspondant.roteA;. etA;: les bornes de ces intervalles
spectraux {d;}.

Cette méthode permet de réduire de maniere trésrienge le nombre d’équations du
modéle P1 a résoudre. Cependant, les plasmas €taidiee sont pas isothermes et on ne peut
regrouper les intervalles du spectre que si lefiooeft spectral d’absorption est identique
dans tout le domaine, c'est-a-dire quelque sadrtgérature.

On a donc recherché les critéres permettant diadiirque deux intervalles du spectre
ont le méme coefficient spectral d’absorption piourtes les valeurs de T considérée ici.

Soient de transition radiatives lié-lié 1 et 2 a@efficient spectral d’absorptioky; et
Kx2. Supposons que ces deux raies aient la méme éibsogdeur longueur d’onde centrale a
une températureponnée :

K101(T0) = K0, (TO) V.8

On a par ailleurs, d'apr@si4 etil. 19 :
4

K,(T) =§Lm'%|nu(em“ -DP(A,T) IV. 9

Avec B = 1/(ksT). Or, a I'ETL, la densité ,ndu niveau haut suit la distribution de
Boltzmann (. 8) :

A7 Pg
K (T) =20 0% o Ru(ehfE-E) _N\P(A,T V.10
VM= g Ao )PA.T)

Exprimons le coefficient spectral d’absorption ¢) en fonction dex,,(T O).
T,QT,) PA,T) e -
TQ(T) P(/‘mTo) e_BOEl - e_EOEu

Il résulte trois conditions suffisantes permettdet déterminer si 'on peut traiter
différentes raies d’'un méme élément (pour simplifieterme T.Q(T)) a l'aide des mémes
eéquations du modeéle P1 :

K, (T)=k,(T,) V. 11

K/iOl(TO) = Kaoz(ro) V.12

P(A,T)=PR,(4,,T) IV. 13

e Il _ o _ o 12 _ o-FEu2 -
g POEIL _ o=FOEUL ~ —fOEI2 _ —fi0Eu2 .

Ces trois critéres ont été appliqués a 29 raidsadgpn susceptibles d’étre absorbées
dans une torche d’analyse. Les résultats sont iéseans le Tableau IV-3. Les groupes de
raies sont principalement définis a partir du penaritéere. Il est relativement rare que des
raies satisfaisant I'équatiow. 12 ne vérifient pas les deux autres critéres.

Ainsi, le dernier critére représent¥.(14) les populations relatives des niveaux hauts
et bas des deux transitions. En supposant queplalgimn des niveaux excités correspond a
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une distribution de Boltzmann, cela revient a dwe les deux niveaux des deux raies doivent
étre proches en énergie. En pratique, I'applicatience critéere ne permet de discriminer
que les raies résonnantes des autres. En effenileau bas étant le fondamental, ce sont les
seules transitions dont le niveau absorbeur a wpailation qui varie faiblement avec la
température.

Le second critérel\{. 13), qui porte sur les profils des raies, indique qleax
transitions qui ne sont pas perturbées de la méameene par les charges dans le plasma ne
peuvent pas étre traitées simultanément. Les praint définis par les phénomeénes
d’élargissement Doppler et collisionnels. Le preamést le méme pour deux raies si la
différence d’énergie entre les niveaux haut et éstsa peu prés la méme pour les deux
transitions:

Dy = A, 2KTIn2 Iv. 15
mc

IV. 16
et AO :L
S =

Pour ce qui est de I'élargissement collisionnelaoru qu’il traduisait la perturbation
des orbitales de la transition, et notamment Itaibihaute (correspondant a I'énergig fgar
les charges du plasma (libres ou celles des nuglgesoniques des atomes). On peut donc
obtenir des élargissements collisionnels proches geux transitions si leur niveau supérieur
ont des énergies voisines.

Globalement, on observera des profils similairas ieux raies si leurs niveaux hauts
sont proches et si leurs niveaux bas sont prodbesgratique, il est rare de devoir séparer
deux raies a cause de leurs profils.
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Tableau IV-3 : Données spectroscopiques des transitions absorbékesl’argon. On
montre aussi les groupes de raies mis en évidenaar fes critéres (IV. 12, IV. 13,

V. 14).
Numéro du
groupe Ao(m) Ay  E (V) Ey(eV)  Ky(10000K)
1 1327,264 1,50E+07 13,302 14,236 1,14E+01

1350,419 1,10E+07 13,095 14,013 1,36E+01

1248,766 1,10E+07 13,076 14,068 1,41E+01

2 772,376 5,18E+06 11,548 13,153 1,81E+01
696,543 6,39E+06 11,548 13,328 1,86E+01

706,7217 3,80E+06 11,548 13,302 2,01E+01
750,3868 4,45E+07 11,828 13,480 2,28E+01
965,7786 5,43E+06 11,624 12,907 2,34E+01
772,4207 1,17E+07 11,723 13,328 2,63E+01
800,6156 4,90E+06 11,624 13,172 2,76E+01
852,1441 1,39E+07 11,828 13,283 2,93E+01

3 826,4521 1,53E+07 11,828 13,328 3,01E+01
751,4651 4,02E+07 11,624 13,273 3,61E+01

738,398 8,47E+06 11,624 13,302 4,04E+01

922,4498 5,03E+06 11,828 13,172 5,31E+01

4 801,4785 9,28E+06 11,548 13,095 6,08E+01
912,2967 1,89E+07 11,548 12,907 8,50E+01
794,8176 1,86E+07 11,723 13,283 9,18E+01

5 810,3692 2,50E+07 11,624 13,153 1,36E+02
763,5105 2,45E+07 11,548 13,172 1,48E+02
840,8209 2,23E+07 11,828 13,302 1,98E+02
842,4647 2,15E+07 11,624 13,095 2,94E+02
811,5311 3,31E+07 11,548 13,076 5,15E+02
8 86,9754  3,50E+07 0,000 14,255 3,93E+05
87,9947  7,70E+07 0,000 14,090 8,83E+05

106,666 1,19E+08 0,000 11,624 3,71E+06

87,6058 2,70E+08 0,000 14,153 3,87E+06

86,68 3,13E+08 0,000 14,304 4,34E+06

104,822 5,10E+08 0,000 11,828 1,51E+07

()]

~

Pour constituer des groupes de raies a partir sl&ra@is critéres, on doit se donner une
certaine marge d’erreur, faute de quoi on ne popaigaréduire le probléme. Plus cette marge
est importante, plus les groupes de raies contendle transitions et moins les valeurs des
parametrex;, W; et kiB; seront précises. On va donc faire un compromisedatprécision
des bases de données et le nombre d'intervallestrape qu’'on veut introduire dans le
modele P1.

Comme on le voit dans le Tableau IV-3, les 29 rd$argon traitées avec le modéle
P1 ont été réduites a 8 groupes. On se raménecasunu 8 groupes de raies doivent étre
discrétisées en longueur d’onde ce qui permet deud¥e le modele P1 sur environ 40
bandes. Chaque bande correspond alors a différeatsalles du spectre comme représente
sur la Figure 1V-14.

La marge d’erreur pour obtenir une telle réductest de 20%, c'est-a-dire que les
valeurs du coefficient spectral d’absorption somtprises dans intervalle correspondant la
valeur moyenne +/-20% (Figure 1V-15). En se donnarg marge d’erreur plus faible, on ne
pourrait réduire le probléme dans la limite de Bt@rivalles spectraux qu’on s’est fixée. De
plus, la valeur de 20% est du méme ordre que Fiitade sur le calcul du coefficient spectral
d’absorption. Les probabilités de transition dedan fournies dans la différente base de
données du NIST sont connues a +/-25% pour la fdlules raiesk, étant proportionnel a
Ay, l'erreur relative suk, ne peut pas étre inférieure a celle syr A
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La Figure 1V-15 montre la valeur du coefficient ldsarption maximum en fonction de
la température pour chacune des trois transitiangrdupe 4 (Tableau IV-3). La valeur
moyenne pour le groupe avec une marge d’erreud#e\est aussi représentée.

Les valeurs d&)o restent bien groupées autour de la moyenne maieoinconstater
que I'évolution dex)o avec la température n’est pas exactement la ménnetputes les raies.
Dans la plage de température « utile » du pointugedes transferts radiatifs pour les torches
inductives ([6000K, 11000K]), ces écarts sont safinment faibles a priori puisque toutes les
valeurs dek)o pour le groupe sont comprises dans l'incertitude28% imposée par les
probabilités de transition.

1000 ﬁ%

c

2100

&

o

7]

g /ﬁ/

= 10

s * kmax Ar 912nm

Q E O kmax Ar 801nm

a

a1 = A kmax Ar 794nm

=

:3 —k moyen

=

30,1

© 6000 7000 8000 9000 10000 11000 12000 13000 14000
température (K)

Figure 1V-15 : absorption maximum pour les transitions Ar 912nm, Ar 814nm et Ar 794nm en
fonction de la température et valeur moyenne dg,o.

Afin d’illustrer ce regroupement plus précisémemnt,a représenté sur la Figure IV-16
les profils de ces trois raies a deux températures.
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Figure 1V-16 : profils des raies Ar 912nm, Ar 814nmet Ar
794nm a 9000K et 10000K.

On va donc traiter les trois raies du groupe 4yfdV-16) comme une seule. On a
ensuite affecté 3 bandes a ce groupe de raieslgmuaalculs de torche d’analyse, c'est-a-dire
trois équations de type P1. Pour définir ces tbaisdes, on se place a une température de
référence (ici 10000K) et on a fixe I'ensemble detervalles spectraux correspondant a
chaque bande. On calcule ensuite les parametresodale P1 a partir des différentes zones
spectrales affectées a chaque bande en fonctiantempérature.

On a choisi de définir ces zones du spectre arpdetivaleurs fixes du coefficient
spectral d’absorption (lexdsur la Figure 1V-14) comme on peut le voire dang ableau
IV-4.

Tableau IV-4 : Définition de 3 bandes du modéle P1 a partir des pfils des raies du groupe 4 a
10000K pour une torche d’analyse.
Groupe de raies & numéro Valeur des bornes de la  Nombre d’intervalles

de bande bande a 10000K spectraux par raie dans la
bande
Gpe4/bandel [10m*, 30ni] 2
Gpe4/bande2 [30m™, 60m"] 2
Gpe4/bande3 >60m* 1

Aucune bande, pour aucun groupe, n'est définidemsous de 10fm&10000K dans
une torche d’analyse et de 4ra 10000K dans une torche procédé. C’est la ligitelessous
de laguelle on se ramene a une émission volumique.

Pour chaque groupe de raies, une bande est dévddupartie centrale des raies (sauf
le groupe des raies résonnantes car leur partieateest a I'équilibre radiatif). Les équations
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IV. 5, IV. 6 etlv. 7 incluent une pondération afin de lisser les éadets coefficients spectraux
d’absorption des différentes raies du groupe.
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Figure IV-17 : Plages du spectre intégrées dans ld#férentes bandes du modéle P1 pour le groupe 4.

Cette procédure est répétée pour chaque groupsede avec nombre de bandes pour
chaque groupe qui dépend de la plage d'absorptmverte par les raies du groupe. Le
nombre de bande par groupe est résumé dans le atialie5. Le groupe des raies
résonnantes atteignant des absorptions de 2580@mgrand nombre de bande est nécessaire
pour le décrire.

Tableau IV-5 : nombre de bande pour chaque groupeairaie du modéle P1 dans une torche d’analyse
(argon pur).

N° du groupe 1 2 3 4 5 6 7 8
Nombre de bandes 1 2 2 3 3 4 5 13

Le nombre de raies a traiter par cette procéduperae de la taille de la torche

considérée. Cette procédure sera donc répétée ghaugue géométrie considérée (torche
d’analyse, torche procédé ou torche décrite dalisdeature).
La Figure IV-18 montre la valeur de en fonction de la température pour quelques bmnde
définies pour I'argon dans le cas d’'une torche algse (R = 13mm). On reconnait les bandes
issues du groupe de raies résonnantes a leurdbserption a basse température (groupe8
dans le Tableau IV-3).
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Figure IV-18 : paramétre k; en fonction de T pour quelques bandes du modéle Ri&finies dans un
plasma d’argon pur.

Etant donné que les flux et les termes sourcesobtidrs des tests correspondaient a
des épaisseurs optiques proches de 1, on a déeid&sdétiser plus finement les zones du
spectre avec des coefficients spectraux d’abserpdie I'ordre de 100th Cela explique
qu’on ait des bandes recouvrant de large gammésatption (ex : gpe8 [10000m15000m
). Ces bandes sont celles qui participent le maingansfert radiatifs.

4.4, Bandes du modéle P1 pour le mélange argon-oxyg éne

4.4.1. Spectre UV d’un mélange 95%Ar, 5%Q molaire

On a déja vu pour le continuum atomique (Figure6)\gue la présence d’oxygéne
dans le plasma modifie la structure du spectre tdis Aux basses températures (<4000K),
il existe en plus des transitions libre-libre diréi-lié dues a la présence de @ans le
mélange. Etant donné que le dioxygéne disparait [@suplus hautes températures, seul le
probleme de l'absorption par les transitions mdiices se pose. [Naghizadeh, 1999] a
calculé les valeurs du coefficient spectral d’apton pour le continuum moléculaire de &
pour les transitions lié-lié. Le calcul précis guestre de ce type de transitions fait appel aux
orbitales moléculaires et est tres complexe. Paciste simplicité, on a choisi de réutiliser les
résultats publiés par [Naghizadeh, 1999]. La Figiutd9 représente le coefficient spectral
d’absorption de @en fonction de la longueur d’onde et pour difféesntempératures. Les
transitions lié-lié de @ont été négligées mais les travaux de [Naghizati@®9] montrent
gue leur émissivité est faible par rapport auxditaons lié-lié considérées ici. Etant donné la
complexité du spectre moléculaire, il est difficd&valuer la possibilité de |‘absorption de
raies atomiques par ces transitions moléculaires etnégligé cette possibilité.
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Figure 1V-19 : coefficient spectral d’absorption ducontinuum moléculaire d’O, en fonction de la
longueur d’'onde et de la température.

Les données sur le continuum moléculaire ont él#igms pour une température de
300K. Afin de prendre en compte les variations pectre moléculaire avec la température
sans entrer dans les détails des transitions nlalées; on a utilisé I'approximation proposée
par [Cressault, 2001] :

Kol (A, T) = (A)no,(T) IV. 17

On obtient les sections efficaces d’absorption ldgtgns par le spectre moléculaire a

partir des valeurs a 300K. L'absorption a une temajpge donnée s’obtient alors comme suit :
Kmol (A,T) = Kmol (/] ’30(]()#((3()

Dans le cas de mélanges argon-oxygene, le speotéeuhaire joue un réle similaire
au continuum atomique, on observe une forte absorpians le domaine UV (Figure 1V-19).
Dans la zone UV, le continuum moléculaire va absodux basses températures et pour les
longueurs d’'onde <190nm. Le continuum atomique diesa des températures plus élevées et
pour des longueurs d’onde <100nm.

La plupart des transitions résonnantes de I'oxydgoesont des multiplets) vont étre
absorbées, ainsi que toutes les transitions réatemde I'argon. La superposition de tous ces
phénomenes radiatifs donne un spectre tres complars la zone UV pour les plasmas
argon-oxygene. Il semble tres difficile de décrette zone du spectre avec les méthodes
exposees pour le modéle P1 sans dépasser la dmi® bandes. On doit donc simplifier le
probléme.

Pour cela on a choisi de traiter I'ensemble du tspddV avec une seule bande en
utilisant la méthode du CMAII(51, [Gleizes, 1997], [Cressault 2001] ou par une maoge
classique :

V.18
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/‘J‘Z(K/(]:ontinuum_l_/(;aies)dA

A
<K>A1—/12 - A=A
On a donc moyenné le coefficient spectral d’absampsur la zone [60nm, 190nm].

Cette derniere contient donc le spectre molécutidg, la partie tres absorbée du continuum
atomique de I'oxygene et les transitions résonmadeel'argon et de I'oxygéne se situant a
des longueurs d’onde inférieures a 190nm (les demredncernant ces transitions sont
regroupées dans le Tableau IV-6).

Tableau 1V-6 : transitions absorbées par le continum UV dans un mélange
Ar95%, 0,5% en volume.

V.19

Wavelength Aki Ei Ek

(hm) element (s (eV) (eV) Ji Jk gi gk
92,495 O 7,22E+06 0 13,40443 2 3 5 7
92,495 O 1,81E+06 0 13,40443 2 2 5 5
92,495 O 2,01E+05 0 13,40443 2 1 5 3
92,6306 O 5,39E+06 0,0196224 13,40443 1 2 3 5
92,6306 O 3,00E+06 0,0196224 13,40443 1 1 3 3
92,6896 O 3,99E+06 0,0281416 13,40443 0O 1 1 3
92,9517 O 1,06E+07 0 13,3385635 2 3 5 7
92,9517 O 2,66E+06 0 13,3385635 2 2 5 5
92,9517 O 2,96E+05 0 13,3385635 2 1 5 3
93,0257 O 6,90E+06 0 13,3279563 2 1 5 3
93,0886 O 7,95E+06 0,0196224 13,3385635 1 2 3 5
93,0886 O 4,42E+06 0,0196224 13,3385635 1 1 3 3
93,1482 O 5,88E+06 0,0281416 13,3385635 0 1 1 3
93,1628 O 4,12E+06 0,0196224 13,3279563 1 1 3 3
93,2225 O 1,37E+06 0,0281416 13,3279563 O 1 1 3
93,6629 O 1,66E+07 0 13,2372717 2 3 5 7
93,6629 O 4,15E+06 0 13,2372717 2 2 5 5
93,6629 O 4,61E+05 0 13,2372717 2 1 5 3
93,7841 O 1,11E+07 0 13,2201781 2 1 5 3
93,802 O 1,24E+07 0,0196224 13,2372717 1 2 3 5
93,802 O 6,88E+06 0,0196224 13,2372717 1 1 3 3
93,8625 O 9,16E+06 0,0281416 13,2372717 0 1 1 3
93,9235 O 6,63E+06 0,0196224 13,2201781 1 1 3 3
93,9841 O 2,21E+06 0,0281416 13,2201781 O 1 1 3
104,822 Ar 5,10E+08 0 11,8280704 O 1 1 3

86,68 Ar 3,13E+08 0 143036675 0 1 1 3
87,6058 Ar 2,70E+08 0 14,1525142 0 1 1 3
106,666 Ar 1,19E+08 0 11623592 0 1 1 3
87,9947 Ar 7,70E+07 0 14,0899%76 O 1 1 3
86,9754 Ar 3,50E+07 0 142550847 0 1 1 3

La méthode du CMA présentée par [Gleizes, 1997 ar@difiée pour représenter
plus précisément la contribution des raies absarlige effet, le facteur de fuite dansii. 52
représente le fait que pour les transitions résamesa seule une partie de la raie (les ailes)
participe aux transferts radiatifs. D’apres nosculgl I'équilibre radiatif est atteint pout
17\>250. Tenir compte directement du centre des naeennantes (sans facteur de fuite)
revient a augmenter le coefficient moyen d’absorpta cause de longueurs d’onde ne
participant pas aux transferts. Plutét que de teampte du phénomene par un facteur de
fuite, on propose de simplement retirer de I'ingdign (v. 19) toutes les zones du spectre
avecrt,>250.

Les valeurs du coefficient d’absorption obtenuecdes deux méthodes sur cette large
plage du spectre en fonction de la température domtées sur la Figure 1V-20. En utilisant
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la méthode du CMA, on pondére le coefficient s@éctfabsorption par la fonction de
Planck.

1000 ~

E\j\ﬂ\n‘n\‘ —— CMA
100 —o— Moyenne classique |

W

10

\W
AR

0,01 \ \ |
0 5000 10000 15000

température (K)

coefficient d'absorption (m-1)

Figure 1V-20 : coefficient d’absorption moyen sur & zone [60nm, 190nm] d’un
plasma Ar-O, avec deux méthodes de calcul.

Traiter les raies résonnantes de I'argon a l'aideal seule bande du modele P1 est
une simplification assez forte mais elle permetrdier les raies absorbées de I'oxygéne en
restant dans la limite des 50 bandes.

4.4.2. Bandes du modele P1 dans le visible et I'IR pour umélange
95%Ar, 5%0 , molaire

Une fois la partie UV du spectre traitée, il regte,plus raies partiellement absorbées
de l'argon évoquées précédemment, les raies pamtieht absorbées de I'oxygene. On en
recense par exemple 33 pour une torche procéddyda Bcm (Tableau IV-7).

Pour le mélange de composition Ar95%; &% en volume, on a donc cherché a
appliguer la procédure de regroupement des ra#al@lus tét, en restant dans la limite de
50 bandes initialement fixée.

L’oxygene présente de nombreux multiplets, c'edir@-des transitions avec le méme
niveau émetteur et des niveaux absorbeurs trehiggamu avec le méme niveau absorbeur et
des niveaux émetteurs tres proches. Dans les dmxles différentes raies d’'un multiplet
satisfont aux criteres de regroupement définis danshapitrey. 12, Iv. 13, IV. 14) et sont
systématiguement traitées avec le méme ensemitlardkes (ou méme groupe). Les groupes
de raies de I'oxygene et les bandes affectéescunldientre eux sont donnés dans le Tableau
IV-7.

Comme pour I'argon, un grand nombre de bandesffestéa la transition résonnante
de I'oxygéne qui n’est pas comprise dans la zonedu\épectre. Il s’agit du méme multiplet
(630nm) que celui décrit dans le paragraphe coaoerta méthode CEN et qui est
responsable d'une grande part du rayonnement dasmpk argon-oxygeéne a basse
température (Figure IV-8). C’est le multiplet quplkus d’effet sur les transferts radiatifs, ce
qui justifie de tenter de le décrire plus précisgme

Les valeurs du paramétrg en fonction de la température pour quelques baddes
'argon et de 'oxygéne dans un mélange Ar95%5@ en volume sont donnés sur la Figure
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IV-21. Le groupe 6 correspond aux raies du multiplé30nm. C’est une raie résonnante et le
coefficientk; augmente lorsque la température diminue comme lpsuiaies résonnantes de
'argon dans un plasma d’argon pur (Figure IV-J8sgu’'a 4000K environ. En dessous de
cette valeurk; diminue sous l'effet de la disparition de O endiavd’Q,.
Les raies non résonnantes ont un comportementagienjue ce soit pour I'argon ou

'oxygéne (Figure IV-21).

Tableau IV-7 : groupes de raies de I'oxygene danswmélange 95%Ar, 5%0, en volume.

Nombre de bandes Ao (nm)  Au(s) E(V) El(eV) L Ko

pour le groupe (10000K)

]

3098,541 504E+06  12,35887 12,7590115 2 3  3,17E+00

2893,519 4,10E+06  11,93039 12,358874 1 2  3,51E+00

1 2764,789 4,29E+06  11,83761 12,286045 2 2  3,33E+00
2763,875 4,30E+06  11,83761 12,286193 2 3 1,00E+01

2652,049 6,44E+06  12,28619 12,7536965 3 4  5,29E+00

2651,18 4,30E+06  12,28605 12,7537016 2 3  2,19E+00

1824,384 1,47E+07 12,08704 12,7664467 3 4  6,49E+00

1824,354 1,31E+07 12,08703 12,7664467 2 3  3,87E+00

1 1824,331 1,24E+07 12,08702 12,7664467 1 2 2/41E+00
1802,151 1,01E+07 12,07864 12,766435 2 3  2,94E+00

1802,111 1,23E+07  12,07863 12,766435 3 4  5,33E+00

1130,2378  1,25E+07  10,74093 11,837605 3 2  491E+00

1129,7682  8,90E+06  10,74048 11,837605 2 2  3,73E+00

1129,5103 5,34E+06  10,74022 11,837605 1 2  2,38E+00

1128,6914  3,09E+07  10,98886 12,087037 2 3  6,18E+00

1128,6317  2,32E+07  10,98879 12,087026 1 2  3,13E+00

1 926,6006 4,45E+07  10,74093 12,078618 3 4  8,23E+00
926,5932 1,48E+07  10,74093 12,078629 3 3  2,08E+00

926,2776 297E+07 10,74048 12,078629 2 3  4,33E+00

926,267 2,60E+07 10,74048 12,078644 2 2  2,56E+00

926,0936 1,56E+07  10,74022 12,078644 1 2  3,69E+00

926,0848 3,34E+07  10,74022  12,078657 1 1  4,48E+00

844,6758 3,22E+07  9,521363 10,988792 1 1 1,75E+01

3 844,6359 3,22E+07  9,521363 10,988861 1 2 3,28E+01
844,6247 3,22E+07  9,521363  10,98888 1 0 5,65E+00

777,5388 3,69E+07  9,146091 10,740224 2 1 3,01E+01

3 777,4166 3,69E+07  9,146091 10,740475 2 2 540E+01
777,1944 3,69E+07  9,146091 10,740931 2 3  T741E+01

639,1733 8,60E+07  0,028142 1,967364 0 2 5,44E+06

636,3776 3,39E+06  0,019622  1,967364 1 2  2,19E+05

14 636,3776 1,82E+03 0,019622 1,967364 1 2 1,18E+02
630,0304 2,11E+05 0 1,967364 2 2 1,49E+04

630.0304 5.63E+03 0 1.967364 2 2  3.98E+02
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Figure IV-21: parametre K; en fonction de T pour quelques bandes du modele B&finies dans un plasma
Ar95%, O,5% molaire.
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Chapitre V.  Résultats numériques

Apres avoir présenté les différents modeles asliet les méthodes de calcul des
propriétés radiatives et de transport, on va g@s®er ici a leur intégration dans des
simulations de différentes torches plasma. Ce tlapia donc présenter les résultats
numeériques obtenus sur les différents cas d’étOdes’attachera notamment a comparer les
deux modeles de rayonnement P1 et CEN. Le casasenplissus de mélanges As-Sera
€galement abordé.

1. Implémentation des modéles

La méthode CEN est la plus simple & implémenteyufiiit d'intégrer un terme source
a I'équation d’énergie qui ne dépend que de la &atpre. Avec un modéle DO, on peut
décrire la répartition géométrique des ces peddmtives dans une géométrie donnée. Pour
ce faire, on implémente le méme terme source dagduations du modéle DO (équation
11.42), en le divisant par@car le modele DO et directionnel. On résout alors équation par
direction de propagation qu’'on s’est donnée. Dasséarjuations, on doit forcer le coefficient
d’absorption a 0 car les valeurs du CEN tienneji démpte de I'absorption du rayonnement
sur un chemin optique de longuey (Rayon plasma).

Pour le modele P1, on définit une équation de myapan de lintensité radiative par
bande spectrale. Les termes sources de touteguatigns du modele P1.§1) sont sommés
sur toutes les bandes et intégrées comme termeesder|’équation d’énergie. Comme ce
terme source dépend de l'intensité radiative cakylar le modele P1, on a un couplage fort
entre I'énergie et le rayonnement.

2. Résultats et discussion

2.1.  Torche d’analyse en argon pur

2.1.1. Remarques générales

Avant de s’intéresser en détail aux transfertsati#dj on va présenter les résultats des
autres modéles présentés au chapitre Il : themnibudrodynamique, électromagnétisme et
turbulence, en commencant par des torches d'arsabysdaible puissance et en argon pur.
Des résultats typiques pour les modeéles cités Iphugs sont présentés sur les Figure V-1,
Figure V-2, Figure V-3 et Figure V-4 avec le modélémission nette (CEN, Rp=1cm) pour
le rayonnement. Les résultats du modele P1 poubtebes d’analyse en argon pur sont tres
semblables comme on le verra par la suite (2.1R2getre V-5).

On peut observer que la puissance Joule se coaceairs une fine peau annulaire
parfois appelée zone de couplage qui délimite taepka plus chaude du plasma (Figure V-1),
et concentre les plus fortes forces électromagnésigle plasma ayant un faible rayon, tout le
cylindre situé a l'intérieur de la zone de couplagieporté a haute température lorsque le débit
injecteur est nul. Au contraire, les torches despjuande taille peuvent donner une zone
chaude annulaire (Figure IlI-4).
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Figure V-1 : température (gauche) et puissance 1.02e-08 1.00e+00

Joule (droite) typiques dans une torche

Figure V-2: vitesses (gauche) et lignes de courant

d’analyse. (droite) typiques dans une torche d'analyse.
Ping = 800W, @ = Q, = OL/min, Q, = 13,5L/min. Ping = 800W, Q = Q, = OL/min, Q, = 13,5L/min.
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Figure V-3 : nombre de Reynolds turbulent dans unéorche d'analyse.
(a, gauche) : Rqg=800W, @ = Q, = OL/min, Q; = 13,5L/min.

(b, droite) : Pj,q = 2000W, Q = 0,9L/min, Q, = OL/min, Q, = 13,5L/min.

On peut également observer une recirculation argesdes tubes (Figure V-2). Cette
recirculation est caractéristique des torches aciign axiale. Elle a déja était mise en
évidence par d’autres modeéles numériques [Boul®80]1L Dans la zone de I'inducteur, les
lignes de courant s’écartent a mesure que le gaaffehse dilate sous l'effet du couplage
électromagnétique. L'écoulement est peu turbulenténiére générale méme si I'injection
de gaz dans la partie centrale crée une zone tirbalence intervient dans les transferts.
Cependant I'importance de ces zones, et du modelaurdbulence utilisé sont difficiles a
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interpréter dans la mesure ou I'écoulement n’esoniplétement laminaire ni complétement
turbulent.
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Figure V-4 : partie réelle (gauche) et imaginairedroite) du potentiel vecteur typiques dans une torte
d’'analyse. B,y = 800W, @ = Q, = OL/min, Q; = 13,5L/min.

Les plasmas de faible puissance sont utilisés les mouvent pour l'analyse
spectrochimique. La substance a étudier est irgeptd le tube central de la torche. Cette
injection centrale modifie les champs de tempéeatians le plasma en refroidissant sa partie
centrale (Figure V-5, a comparer avec la Figure)VHinjection centrale de gaz retarde
I'échauffement du plasma dans sa partie centrateantenant la conductivité électrique a un
niveau faible. Le volume disponible pour dissipeiplissance Joule est alors plus faible, ce
qui a pour effet de confiner la chaleur dans unaespplus restreint, augmentant la
température maximale du plasma.
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Figure V-5 : température calculées avec la méthodeEN
(gauche) et avec le modéle P1 (droite).
Ping = 1400W, @Q = 0,9L/min Q, = OL/min, Q; = 13,5L/min.

2.1.2. Etude des transferts radiatifs

Afin de valider le comportement de notre modelesBi.des cas connus, nous avons
d'abord étudié des torches d'analyse de faiblespioie fonctionnant en argon pur avec le
modéle P1 d’'une part et en n'utilisant que I'énuasinette d’autre part. Les pertes radiatives
sont représentées sur la Figure V-6, qui regroope tes points du domaine dans un plan
émission volumique / température. Comme expliquéhapitre 1V, l'utilisation du modéle P1
est limitée aux grandes valeurs @e en dehors de ces bandes nous calculons une @missi
volumique (qui est en fait un CEN limité aux plagksspectre pour lesquelles le plasma est
optiqguement mince). La perte totale est en bonrdcaeec les valeurs du CEN publiées dans
la littérature, méme si celle obtenue avec le no&dl présentent une légere dispersion autour
de la courbe proposée par [Essoltani, 1994]. Ghsigersion provient du fait que le terme
source du modele P1 dépend non seulement de l@&tatage (via les parameétres d’émission
et d’absorption), mais aussi de la quantité de magment arrivant au point considéré, qui
n'est pas prise en compte par le modele CEN. Indefdispersion autour des valeurs du CEN
montre que les phénomenes d’absorption sont lindess un plasma de ce typg.{P=
1400W, Q = 13,5L/min, Q = Q; = OL/min), transitions résonnantes mises a pagt (c
transitions sont fortement auto-absorbées dondrédes, dans les deux modéles).

Il apparait donc que le modéle P1 permet de décdreectement les flux radiatifs
méme pour des épaisseurs optiques faibles (judjli)a Ces résultats permettent également
de supposer que la méthode de regroupement des pedposée n’induit pas d’erreur
systématigue importante lorsqu’on I'applique ad@m pur.

83



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans lesapmas

1,E+08 ~
1,E+07
)
E
S 1E+06 -
()
=
ks
8 1,E+05 -
e
)
o
1,E+04 « P1 par bande (torche d'analyse 1400W) |
’ J —=— CEN Ar Rp = 1cm, [Essoltani, 1994]
1,E+03 - \ \ l l l l l 1
6000 6500 7000 7500 8000 8500 9000 9500 10000
température (K)

Figure V-6 : pertes radiatives en fonction de la tepérature dans une torche d’analyse.
Pina = 1400W, Q = Q, = OL/min, Q, = 13,5L/min.

Au vu des résultats généraux présentés ci-desaugeuwt remarquer que le chauffage
par effet Joule engendre des puissances un ordgeaddeur supérieures au refroidissement
par rayonnement (maxima de 22M0m3 contre 2.10W/m?, sur les Figure V-1 et Figure V-6
respectivement). Cela semble indiquer que la majpartie de la chaleur induite dans le
plasma est convectée vers l'aval. Pour vérifiea,ceh a étudié les deux torches d’analyses
(colonnes 1 et 2 du Tableau llI-1), le débit dadeche de 27mm a été augmenté afin de
pouvoir faire converger les calculs sur une plugdaygamme de puissance; (©22,4L/min).
Les pertes radiatives en fonction de la puissamjectée pour les deux modeéles de
rayonnement étudiés sont données sur la Figure IVapparait que le rayonnement est un
mécanisme de refroidissement mineur pour les plashi@malyse. La plus grande partie de la
puissance est en fait convectée hors de la torohs forme de gaz chaud. Les pertes
radiatives calculées avec le modéle P1 correspaoriem a celles obtenues avec la méthode
CEN pour un rayon plasma de 1cm.

L'utilisation du modéle DO afin de localiser cestps radiatives montre que la plus
grande partie du rayonnement atteint les tubesuamntzjau niveau de la bobine (90% du
total).

Quand la puissance induite augmente, la part desspeadiatives croit elle aussi sous
I'effet de 'augmentation de volume du plasma. eanpérature maximum n’augmente en
revanche pas de maniére significative comme peutite sur la Figure V-9 et la Figure V-8.
L’absorption étant limitée pour une torche de diméd8 ou 27mm, les pertes radiatives
augmentent avec le volume du plasma sous l'effdtadgmentation de la taille de la zone
émettrice. Le rayonnement est plus sensible qeenaection & un accroissement de volume
et/ou de température de la zone plasma. En efféiyx convecté est proportionnel a T, alors
gue rayonnement en dépend exponentiellement owamsra une puissance de T supérieure a
1. On peut mettre grossiérement cette tendanceiéange comme suit :

[pv,dS=pv,s=c" V.1
S

Avec V, la vitesse axialgy la masse volumique et S la surface de passagiux.ee

convection au travers de la surface de passageét €asuite :
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[ pv,HdS=pv,HS O H V.2
S

Ou H est I'enthalpie du gaz qui est proportionnélld dans la mesure ou le Cp de
I'argon est presque constant dans la gamme de tatape considérée ici.

La faible importance de l'absorption a pour autmnsgquence que les pertes par
rayonnement dépendent peu du rayon plasma chosjuon utilise le modéle CEN. La
fraction de la puissance injectée cédée par rayoaenevarie de moins de 1% quanglffasse
de 0,3cm a 2cm (Figure V-10). On obtient cependimst résultats peu crédibles pour un
rayon plasma nul car on ne tient alors plus cordptéabsorption des raies résonnantes. Ces
derniéres sont presque completement absorbéefRgelmm.

16
=14
s
o 12
o
310
©
\O\f/ /’/
@ 6
e} —4— 18mm inner diameter CEN
o 4 i
'% s —— 27mm inner diameter CEN
S 2 i
o —A— 18mm inner diameter P1

0 ‘ ‘
600 1200 1800 2400 3000
input power (W)

Figure V-7 : pertes radiatives en fonction de la pigsance injectée pour deux torches
d'analyses (torche d’analyse du laboratoire et sy&tne décrit par [Regt, 1995]) avec
le modéle P1 et le modéle CEN (. = 1cm)
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Figure V-8 : profils de températures radiaux a I'erirée (z = -22.5mm) et a la sortie (z = -5mm) de la
zone de couplage en fonction de la puissance injéet
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Figure V-9 : température sur I'axe du plasma en foantion de la puissance injectée.
Q3 =0L/min, Q, = OL/min, Q, = 13,5L/min sauf information contraire.
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Figure V-10 : pertes radiatives en fonction du rayn plasma avec la méthode CEN.
Ping = 1000W, @Q = Q, = OL/min, Q, = 13,5L/min.

2.2. Torche d’analyse avec un mélange Argon-oxygene

L'utilisation des deux modeles de rayonnement egorarpur semble montrer la
robustesse de la méthode et donne des résultas pssbants. On s’est donc donné une
configuration pour étudier les mélanges argon-orggéOn a choisi le dispositif décrit par
[Huang, 1995]. Le tableau llI-1 rappelle les dormgsatives a cette configuration.

L’injection de 5% d’Q en volume dans la torche modifie largement lantgue,
comme on le voit sur la Figure V-11 qui montre dbamps de températures obtenus avec la
méthode CEN (R= 1cm) en argon pur et en Ar,O
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Figure V-11 : température obtenues avec le modeleBN (R, = 1cm) en
argon pur (gauche) et avec un mélange Ar 95%, £5% molaire (droite).
Ping = 2000W, Q = 0,5L/min, @ = 0,6L/min, Q, = 15L/min.

L’injection d’oxygéne refroidit grandement le plasymotamment a cause de I'énergie
consommeée pour dissocier les molécules,®Odes propriétés radiatives de I'oxygéne (les
atomes d’oxygéne sont plus faciles a exciter que cgargon et peuvent donc se refroidir
plus facilement par rayonnement). Expérimentalemanirésence d’oxygéne peut provoquer

I'extinction du plasma a des puissances plus inapbdes qu’en argon pur.
On peut également noter que pour les faibles valdera puissance induite (<1kW), il

est trés difficile d’obtenir un résultat en Ap-Car le plasma s’éteint. Puisque les calculs sont
réalisés a puissance induite imposée, on obtiemette maniére une zone chaude annulaire
tres réduite et tres chaude qui est soufflée aslande reformer dans la partie amont de la
bobine. Ce type de fonctionnement du modéle a&éjaapporté par [Pelletier, 2006] et a pu

étre observé en argon pur a basse puissance égaleme
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Figure V-12 : torche d'analyse avec un plasma fonicitnnant en mode annulaire
a basse puissance.
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Figure V-13 : champs de température obtenus avec €EN

(Rp = 1cm, gauche) et le modéle P1 (droite) danseitorche

d’'analyse.

Ping = 2000W, Q = 0,5L/min, Q, = 0,6L/min, Q; = 15L/min.

Le méme cas test de torche d’'analyse en Aa@té réalisé en utilisant le modéle P1.

On observe alors des différences de températuteslea deux modéles, qui atteignent 500K
dans la zone chaude. Cette différence s’expliquelgpaaleur des termes sources obtenus
(Figure V-14). Pour le modele P1, on observe des pertes justpi&fois supérieures a celles
obtenues avec un CEN pour les hautes températigegaison de cet écart tient dans les
hypothéses sur lesquelles repose la méthode du Ei&fixant le rayon plasma, on suppose
gu’il existe autour du point d’émission un milielbsarbant sphérique ayant les mémes
propriétés que le point d’émission et de dimensigale au rayon plasma. Dans la partie
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chaude du plasma, cette condition n'est pas remgéepar les fortes variations de
température.

L'erreur est plus importante dans le cas des mémmg-O2 qu’en argon pur, car, a
lerreur due a I'inhomogénéité de la températutajoate celle due a la composition du
plasma. Plus on s’éloigne de la région chaude @isrman trouve d’oxygéne atomique, qui est
la principale source de rayonnement. La méthode @&Nlonc surestimer le phénoméne
d’absorption dans les zones les plus chaudes et prédire des pertes radiatives trop faibles.

On observe également une forte absorption aux amvite 5000K ('oxygene est
toujours dissocié a cette température). La conseguest que les profils de température sont
moins abrupts avec le modéle P1: on refroidit dlusement les zones chaudes et on
réchauffe les zones de température intermédiaire.

Le terme de chauffage radiatif (source négative pmodele de rayonnement) est du
méme ordre de grandeur que le terme de refroidessepar rayonnement (source positive, cf.
Figure V-14). Ceci montre donc que le phénoménbstigotion n’'est plus négligeable dans
une torche d’analyse avec un plasma d’Ar€dmme c’était le cas en argon pur. La zone
chauffée par rayonnement est localisée en périplugrila zone chaude, la ou le gradient de
température est le plus important (Figure V-15).

5,E+08 1 ‘

4,E+08

3,E+08 -

2,E+08

1,E+08 -

terme source total (W/m3)

= P12kw
—— CENRp =1cm

-5,E+08 T T T T T
2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000
température (K)

Figure V-14 : termes source radiatif pour un plasm d’analyse en Ar-O2 avec le CEN
(trait plein) et le modéle P1 (marques). By = 2000W, Q = 0,5L/min,
Q, = 0,6L/min, Q; = 15L/min.
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Figure V-15 : zones chauffées par
rayonnement dans une torche d'analyse
Ping = 4000W, Q = 0,5L/min,

Q, =0,6L/min, Q; = 15L/min.

On a décomposé le terme source du modele P1 edesgsmembres (absorption et
émission) sur la Figure V-16. La premiere remarguien peut faire est que le terme source a
injecter dans le modele est bien plus petit quédiaaes dont il est issus (on fait la différence
de grandeurs et cette différence et petite deventdrmes de départ), ce qui est une source
potentielle d’erreur. Cela montre que la plus geapdrtie des photons émis sont piégés dans
le plasma (notamment a cause des ailes des toassitésonnantes). || semble difficile de
contourner cette limitation.
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Figure V-16 : composantes du terme source radiatifalculé avec le modéle P1 : perte de chaleur en fids
(afin de respecter le format des courbes CEN), chéfage radiatif en négatif

Les différences entre les termes sources radialifsnus avec les deux modéles de
rayonnement engendrent des différences sur lesspetliatives globales (Figure V-17). Le
modéle P1 prédit des pertes nettement moins imuegaque la méthode CEN. Le
phénomene d’absorption aux alentours de 5000K piggee grande partie de I'énergie
rayonnée par la zone chaude, ce qui explique quituxetotal soit plus faible qu’avec
I'émission nette alors que les termes sourcesaatimportants en zone chaude.

Cependant, pour les deux modeéles, le rayonnememgrdeen présence d’oxygene, le
mécanisme de refroidissement principal du plasreagui n’était pas le cas en argon pur
(Figure V-17). Les multiplets facilement excitablde I'oxygéne sont en grande partie
responsables de ce phénomene.

Un autre résultat commun aux deux modeles et cqappdrait pas en argon pur est la
diminution de la part du rayonnement lorsque lasgamce augmente. C’est le phénoméne
inverse de ce qu’on observe en argon pur. Celgkigpre par I'importance de I'absorption
dans les plasmas contenant de I'oxygene, cettesgnis radiative réabsorbée augmentant
fortement (Tableau V-1) lorsqu'on accroit la pussainjectée, alors que la puissance émise
augmente plus lentement, principalement parce gu®lume plasma augmente (comme en
Argon pur). Une explication de ce phénoméne pouétaé que I'absorption s’auto-entretien
(plus un point donné du gaz absorbe plus il chaetffelus il est susceptible d’absorber) alors
gue I'émission fonctionne en sens inverse (I'émisss’oppose au chauffage du point
émetteur). Quand la puissance augmente, le chauffageffet Joule augmente mais dans les
zones émettrices, ce chauffage est contrebalancéngaaugmentation de I'émission alors
gu'un chauffage plus important des zones absorbaiteendance a renforcer ce caractéere
absorbant. De ce fait, plus on injecte de puissatmes le plasma, plus on piége de
rayonnement et moins les pertes radiatives perntetterefroidir le plasma.

Des remarques similaires peuvent étre faites eanapyir. En effet, on a vu que le
volume du plasma augmente avec la puissance indaiteempérature, augmentant dans une
moindre mesure également. Cependant, I'absorptitamt étrés faible en argon pur,
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'augmentation de volume du plasma et le chauffdge zones périphériques de la zone de
couplage ne permet de piéger une grande quantitéaytmnement et il n’y a pas de
phénomeéne permettant de compenser I'augmentaté@mnisBivité avec la puissance. Donc les
pertes radiatives augmentent avec la puissancegam gur, ce qui n’est pas possible en
puissance d’oxygene a cause de la forte absorptiihengendre et de 'augmentation de
volume du plasma.
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Figure V-17 : pertes radiative dans une torche d’aalyse en Ar-Q, en
fonction de la puissance injectée.

Tableau V-1 : densité de puissance Joule, absorbéeémise en fonction de puissance induite dans une
torche d’analyse (18mm) en Ar-Q. Q; = 0,5L/min, @, = 0,6L/min, Q; = 15L/min.

Gaz Ping (W) B, max= J?lo Prad . max(Chauffage, Prad madrefroidissement,
plasma (W/m°) W/m°) W/m?)
Ar-02 2000 1,2.10 4,210 3,6.10
Ar-0O2 3000 1,8.10 5,8.10 3,9.16
Ar-02 4000 2,3.1) 7,2.16 4,3.16
2.3. Torche procédé en argon pur

Nous allons maintenant présenter les résultatsiabtavec la torche de purification. Un
résultat typique pour I'écoulement (vitesse etdigiale courant) est donné sur la Figure V-18.
Dans ce calcul, on a modélisé la présence d'unsetede 120mm contenant du silicium
liquide (une surface a T imposée égale a la temyp@rde fusion du silicium). On observe le
méme type de recirculation en sortie de tube ques dme torche d’analyse. Des résultats
typiques sur ce type de torche pour I'électromagmét ont déja été donnés au chapitre Il
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Figure V-18 : vecteurs vitesses (gauche) et lignds courant (droite) dans une torche procédé avec un
creuset 120mm. Ry = 12000W, Q = 1L/min, Q, = 3,3L/min, Q, = 94L/min.

Dans ce cas en argon pur, les deux modéles de maymmt donnent a nouveau des
résultats similaires, comme on le voit sur les esartle température (Figure V-19). La
différence principale entre les deux modéles ésilissi un lissage des profils de température.

Dans cette géométrie, les termes sources obtemas bBes deux modeles de
rayonnement sont en bon accord (Figure V-20). Né&amsnle phénoméne d’absorption est
bien plus important que pour une torche d’analysargon pur. Pour une température donnée
et selon la position dans le plasma, le terme sortadiatif peut varier d’'un facteur trois (de
1,4.10 & 5.16 W/m® & 10000K par exemple). Les valeurs minimales de gerte nette par
rayonnement (la partie inférieure de I'enveloppelalrigure V-20) correspondent a la partie
centrale de la torche. Dans cette zone, le plasshasiesceptible d’absorber une grande
guantité de photons car il environné uniguementparzones chaudes émettrices. A l'inverse
la partie supérieure de I'enveloppe (et donc leewa maximales de la perte radiative)
correspond a la périphérie du plasma ou le rayoenenncident est plus faible. Le
phénomeéene d’absorption est donc moins importans dagite zone et la perte radiative
augmente.
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Figure V-19 : champ de température obtenu avec
la méthode CEN (R, = 2cm, gauche) et le modéle
P1 (droite). P, = 12000W, Q = 1L/min,

Q, = 3,3L/min, Q; = 94L/min.

Une autre différence significative de ce cas d'étpdr rapport aux torches d’analyse en
argon pur est le rapport puissance Joule/puissayoainée. Le rapport était de I'ordre de 10
pour une installation de faible puissance. Il esBdenviron dans une torche procédé (Figure
V-22). Le rayonnement est donc un mécanisme deidessement beaucoup plus important
dans ce cas de figure, comme en témoigne I'étusi@eiees radiatives totales présentée sur la
Figure V-23.
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Figure V-20 : pertes radiatives en fonction de lagmpérature dans une torche procédé.
Png = 12000W, Q = 1L/min, Q, = 3,3L/min, Q; = 94L/min.
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Deux nouvelles configurations apparaissent sue degtire (introduites aux chapitres |l
et lll). La torche de 32mm n’existe pas telle gi€ehais représente un cas intermédiaire entre
les torches d’analyse et de purification. La torclee48mm correspond a celle utilisée a
'INES dans le cadre du pilote industriel. Les clpgnde température obtenus avec le modele
P1 et le CEN sur cette torche sont donnés suiglar&iv-21.

Quand le rayon de la torche augmente, on obsergsauwindans la fraction de puissance
perdue par rayonnement. Ainsi pour une puissan@kdéon passe 14% de pertes radiatives
dans une torche d’analyse a 22,5% quand le diand&tra torche atteint 32mm (Figure
V-23). Le méme « saut » se produit lorsqu’on paks82mm pour le diameétre de la torche a
40mm. En revanche, ce phénomene ne se produitopadgs plus grandes torches de 48mm,
ni avec la méthode CEN ni avec le modéle P1.

Les champs de températures obtenus montrent uradmord entre les deux modeles
pour toutes les torches en argon pur (on montreekadtats sur celle de 48mm sur la Figure
V-21). L'effet de lissage des températures indait l|g modele P1 apparait également dans
cette configuration.
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Figure V-21 : champs de température obtenus avec feodele P1 (gauche), et le
CEN (R, = 2cm, droite) dans une torche de 48mm en argon pu
Ping = 15000W, Q = Q, =0L/min, Q; = 166,7L/min.

Pour tous les cas étudiés, on a observé que lenmagtent était un mécanisme de
refroidissement mineur dans les configurations albld taille (rayon <30mm) et de faible
puissance (<5kW) alors gu’il devient le mécanisneeréfroidissement principal pour les
systemes plus importants.

Plus précisément, on observe deux sauts des jparteayonnement sur la Figure V-23 :
a 3kW quand on passe de 27mm a 32mm et pour 98V EPkpassant de 32mm a 40mm. La
fraction de pertes radiatives dans ces torchedteédwne compétition entre convection des
gaz chauds et émission de la zone plasma. On #fifleteux causes a ces sauts. Pour le
premier, le débit augmente entre la le calcul auofche de 27mm et celui sur la torche de
32mm. Cette augmentation de débit crée un fortigenfent sur la torche de 32mm (le
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volume plasma est plus faible que pour celle de ®7jnmais la zone plasma a une
température moyenne plus élevée de plusieurs oestaie K, ce qui explique la part plus
importante du rayonnement. Entre ces deux casyiEsgnce convectée diminue quand on
passe a la torche de plus grande dimension. Eh &fféaille importante du plasma sur la
petite torche force le passage du débit dans l& obraude, ce qui crée une convection
importante. En revanche, sur la torche de 32mnfore confinement de la zone chaude
impose que la plus grande partie du débit restd,foe qui diminue la puissance convectée.

Pour le deuxieme saut (entre la torche 32mm k¢ ce 40mm), il n'y a pas de
modification du débit entre les deux calculs. Leargfement de géométrie a débits et
puissance constants cause une augmentation du eglasma et une diminution des vitesses
dans la zone de couplage. Cette baisse de la&itédsit la puissance convectée tandis que
'augmentation de la taille du volume plasma addes pertes radiatives (on n’a pas observé
d’augmentation de température dans ce cas).

wW.m3 w.m>
9.94e+08 |! R — 2. 61e+08
. 9.54s+08 . 2.70e+08
0.15=+08 i 2.50:+08
B.75e+0A ] 4 2.4B8e+04
8.352+08 2.362+08
7.95=+08 2.258a+08
7.5B=+08 2.14=+08
7.162+08 2.032+08
6.7B=+08 1.91e+08
G.2E=+08 1.80a+08
5.97e+08 1.68s+04
5.587=+04 1.5B=+04
5.172+08 1.4B2+08
4.77a+08 1.35e+08
4.37e+08 1.245+08
3.9B2+08 } 1.132+08
3.58e+08 | B2 | 1.01e+08
3.1Bs+08 | B 9.01s+07
2.7Be+08 7.6Be+07
2.38=+04 B.75e+07
1.952+08 5.63a+07
1.58=+08 4.50e+07
1.18e+04 3.3B&+07
7.958+07 2.25a+07
3.0Be+07 1.13e+07
0.00e+00 0.00e+00

Figure V-22: Puissance Joule (gauche) et perte rative (CEN,
R, = 2cm, droite) dans une torche procéde.
Ping = 15000W, Q = 1L/min, Q. = 3,3L/min, Q; = 94L/min.
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Figure V-23 : pertes radiative en fonction de la pissance injectée dans les différentes configuratisrle
torche étudiées an argon pur

2.4. Torche procédé en argon-oxygene

On a introduit de l'oxygene dans le plasma décut paragraphe précédent.
Contrairement a ce qu’'on a observé en argon pardé&ix modeéles de rayonnement ne
donnent pas les mémes champs de température (Rig24¢. Dans les deux cas cependant,
on obtient des températures plus faibles qu’enraqar pour des conditions opératoires
données.
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Figure V-24 : champ de température dans une torchprocédé en
argon-oxygeéene avec le modéle P1 (gauche) et le med8EN (R, = 2cm,
droite). Pjn,g = 20000W, Q = 2,9L/min, @, = 3,3L/min, Q; = 94L/min.

Le modéle P1 prédit des températures inférieures da partie la plus chaude du
plasma. Mais cette différence tend a s’atténues darpartie avale de la torche. Les pertes
radiatives prédites par le modéle P1 a haute teatyér sont plus importantes, mais cette
énergie est en partie réabsorbée dans les zorefr@ides, ce qui ne peut pas étre décrit par
la méthode du CEN (Figure V-25). L’énergie est domasportée dans la partie aval, ce qui
explique que les différences de température s'atidin

Lorsque la puissance augmente les deux phénomeégasission et d’absorption
s’amplifient et les écarts avec le CEN augmentanhéme temps. Sur la Figure V-25, on n’a
pas utilisé la méthode du CMA décrite par [Cregs@01] pour calculer les propriétés du
continuum moléculaire. En pondérant les valeurbsbgption par la fonction de Planck dans
la gamme des faibles longueurs d’onde, on obtieatrdsultats trés similaires au niveau de la
température. Pour les termes source, on n'‘obse®eari qu’a basse température ou
I'absorption devient négligeable en dessous de RO00

Pour ce qui est des pertes radiatives totalesptieta P1 prédit une importance moindre
du rayonnement, comme pour les torches d’analyse. description du phénoméne
d’absorption dans le cadre du CEN doit ici augs B&#mise en question. Une grande partie de
I'énergie rayonnée par la zone chaude est piégéelda zones de température intermédiaire,
limitant ainsi la part du rayonnement atteignastgarois de I'enceinte.

99



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans lesapmas

1,E+09
8,E+08 ,f
6,E+08

4,E+08 /
2 E+08 o ,L

0,E+00 - At e CENRp=2cm
-2,E+08 R @ o dBE s o oo | © Pl

-4,E+08 QSR S
-6,E+08 g
-8,E+08 0000,
-1,E+09

terme source radiatif (W/m3)

0 2000 4000 6000 8000 10000 12000
T (K)

Figure V-25 : termes sources radiatifs correspondaraux deux calculs de l&igure V-24
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Figure V-26 : pertes radiative en fonction de la pissance injectée dans les différentes configuratisrde
torche étudiées an argon-oxygene.

L’étude des transferts radiatifs dans des plasmagah montre que les transferts
radiatifs jouent des roles bien différents selotyf®e de torche que I'on considére. On passe
d’'un mécanisme mineur dans une torche d’analysa enécanisme prépondérant pour les
systemes de plus grande dimension. Le phénomeisatf#ion est peu important lorsque
seul de I'argon est injecté, et ce pour les gratolehies comme pour les petites. Dans ce cas,
la méthode CEN est bien adaptée a la modélisaticaybnnement.

En revanche, la présence d’'oxygéne augmente caabldénent le part du rayonnement
dans la thermique du plasma et les pertes radsatieeiennent le principal mécanisme de
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refroidissement méme dans les torches d’analysglind’augmenter 'émission du plasma,

'oxygéne génére un important phénomene d’absarptians les zones du plasma ou le
gradient de température est le plus fort. On olesexvec le modéle P1 des termes de
chauffages radiatifs largement significatifs quip®ivent pas étre décrits par la méthode du
CEN. Les écarts entre les deux modeles sont immsrtdant au niveau du champ de

température que des flux radiatifs et le CEN nelderpas trés approprié pour décrire des
plasmas ou I'absorption joue un rdle majeur.
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Chapitre VI. Mesure des propriétés plasma par
spectrométrie d’émission optique (OES)

Dans ce chapitre, la partie expérimentale de Isetlsera présentée. Le but de cette étude
expérimentale est la validation des codes utilmégsiéveloppés lors de I'étude numérique.
Les méthodes de spectrométrie d’émission (OEShent notamment une évaluation de la
température du plasma qui sera la base du procdsestadidation. Dans un premier temps, on
a étudié une torche d’analyse, dispositif largen&tudié dans la littérature [Mermet, 1975],
[Huang, 1997], [Regt, 1995], [Van de Sande, 2064],... afin de mettre au point la méthode
et de valider certains aspects des modéles. Ermuieétudié une torche de puissance utilisée
pour la purification de silicium afin d’étendre lesesures de températures a des dispositifs
moins souvent décrits dans littérature. L'inté@irga validation des modeles est que sur ce
type de torches, les températures simulées dépepllenfortement du choix du modéle de
rayonnement, ce qui n’est pas le cas pour les ¢égrdranalyse, comme on le verra.

Avant de décrire les dispositifs expérimentaux,lques rappels sur les méthodes de
mesures par spectrométrie d’émission seront dom@éséthodologie permettant de déduire
les propriétés physiques du plasma a partir desiiee©OES sera décrite. Enfin les résultats
obtenus seront exposés et commentés.

1.  Spectrométrie d’émission.

1.1. Principe des mesures et avantages

L’observation de transitions radiatives dans unsmpla est susceptible de livrer de
nombreuses informations sur les propriétés du mil€es dernieres proviennent de la
désexcitation d’atomes du plasma. Pour un plastiisioonel et dans I'hypothése de I'ETL
(cf. chapitre 1), température et taux dionisatigmeuvent étre reliés directement aux
populations d'especes excitées. Les mesures OESefient de quantifier les especes
excitées dans un plasma et donc d’évaluer températdaux d’ionisation.

Ainsi, le fond continu du rayonnement est di atdassitions radiatives mettant en jeu
des électrons libres. L’observation et la quardiimn du continuum de rayonnement permet
des lors de déterminer le taux d’ionisation. Denme maniere, l'intensité des raies est liée a
la densité d’états excités émetteurs. On peut daiune température dans la mesure ou
I'on peut supposer que le peuplement de ces était®e est contrblé principalement par les
collisions entre les différents corps du plasmadpulation des états excités est alors décrite
par la distribution de Boltzmanm.(8). Le profil des raies observées peut également iiourn
des informations. Dans le cas de raies dont leilgsf dominé par I'effet Stark, la densité
électronique peut étre déduite de la largeur aamidur de la raie. Il est important de noter
gue si le peuplement des états excités n'est pagegeé par les collisions, il est beaucoup
plus difficile de relier les densités d’especesitées a la notion de température. Dans de tels
cas, le lien peut étre fait & partir de modélegjailéores collisionnels radiatifs (CRE) qui
remplacent la loi de peuplement d’états excitésoaction de la température. Ces modéles
sont en général complexes et ne sont pas étudiés ic

Les mesures par OES fournissent une intensitétiagliapectrale (photons:sn.sr-

! nm™) qui correspond aux nombre de photons entrant lgaspectrométre par seconde alors
gue les théories sur les transitions radiativasmele plus souvent les parametres du plasma
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(T, N¢) & une émissivité, qui correspond & une émissidimique de photons (photoriS.sy
®srt.nm?). 1l faut donc pouvoir déduire de l'intensité tetaur le chemin optique mesuré,
I'émissivité locale dans le plasma. Cette convarsst problématique pour les plasmas
d'analyse car ce sont des sources non ponctuelléashemogenes. Plusieurs méthodes
permettent de réaliser cette conversion mais cleaemande qu’'on prenne certaines
précautions qui seront exposeées plus loin.

L’avantage majeur des méthodes de mesures pariémisst qu’elles ne sont pas
intrusives. L'écoulement n’est pas perturbé pentantesure comme dans le cas d’'une sonde
et on peut observer les régions les plus chaudegplasma, la ou une sonde serait
endommagée. En revanche la périphérie du plasmadie son panache ne sont souvent pas
assez lumineux pour qu'on y mesure les propriéiésitieu par émission optique.

1.2. Conversion intensité =>émissivité : I'inversion d’Abel

Quelque soit le type de mesure optique qu’'on soehataliser, on rencontre
nécessairement le probléme de la conversion deetara en photons.sn®sr.nm'en une
grandeur volumique plutét que surfacique et quirdoacces aux propriétés locales du milieu.
La Figure VI-1 montre le schéma de principe du olsif optique utilisé au cours de cette
étude.

On place la lentille de telle sorte que I'imagel’dge de symétrie du plasma donne une
image nette au niveau de la fente d’entrée, laefelnt spectrometre permet de délimiter un
volume de mesure symétrique par rapport a 'axeadmurce. On mesure alors directement
'émission intégrée sur tout ce volume. Le miratatif permet de déplacer le volume de
mesure. L'image de la fente d’entrée au niveauldsnpa décrit alors en toute rigueur un arc
de cercle lorsqu’on fait tourner le miroir. Cecicunstitue pas un probleme dans la mesure ou
le miroir tourne avec un pas angulaire constamfuet'angle total de rotation est faible. En
choisissant une distance focale grande devantihesngions de la source on peut assimiler
I'arc de cercle a une droite (représentée par aseir la Figure VI-1) et supposer que les
différents faisceaux de mesure obtenus en faisambér le miroir sont paralléles au niveau
de la source (Figure VI-2).

X \ Miroir rotatif

AN

Source plasma

Lentille

Fente d'entrée du

spectrometre N

Figure VI-1 : schéma de principe du dispositif opfjue.

Du fait de I'étendue spatiale de la source, on tesEémission de photons intégrée sur
un volume. Ce volume est défini par la taille denéige de la fente d’entrée au niveau du
plasma, par la longueur de la corde de source \@tdgmr I'ouverture du faisceau optique
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(Figure VI-2). En supposant la symétrie axiale thsma, on peut avec la transformée d’Abel
reconstituer les émissivités locale§) a partir des intensités mesurées I(x). L'idéat
d’avoir une faible ouverture optique, mais dansae la luminosité sera faible et le bruit du
signal important. Il faudra donc faire un compraomis

Figure VI-2: corde de source plasma visée lors d'unmesure par OES.

g(r)= —%T%dx VI. 1

Avec I(x) le profil de raie mesuré intégré surl@sgueurs d’onde et I'(x) sa dérivée par
rapport a x. R est le rayon du plasma. Il exist@rints algorithmes pour résoudre1. La
meéthode de Nestor et Olsen a été choisie [Nes8@0]1 On obtient ainsi I'émissivité pour
une acquisition de N points I(x):

2 N
£(ry) :‘EEBMW) VI. 2
B, =A 1A, pouri = j+1 VI. 3
B =—A; pouri = j VI. 4
A :[(i+1)2_j2]'1/2_[i2_j2]1/2 s
a 2i+1

Ax est la largeur du faisceau d’acquisition, c'edtra I'image de la largeur de la fente
au niveau de la source plasma. LgsefB; sont des coefficients géométriques définis par les
éguationsy/l. 3, V1. 4 etVvl. 5. j étant le nombre de points obtenus dans latitirecadiale aprés
l'inversion et

L'utilisation de cette technique peut étre une seud’erreur. Comme le montre
'équation {I1. 1), la dérivée spatiale du signal mesuré est néicesdda reconstitution de
grandeurs locales. La méthode est donc trés seraibbruit et il est nécessaire de lisser les
mesures. [Pelletier, 2006] a étudié linfluence lolwit sur les résultats d’émissivité en
injectant dans l'algorithme d’inversion un sign&k)l dont on connait analytiquement la
transformée d’Abel :
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I(X)=1_2X2+X4 VI. 6
Ce signal d'intensité a une forme voisine de ngeagix expérimentaux. L'émissivité

correspondante est :
8

3m(-r?)3/?
La Figure VI-3, extraite de [Pelletier, 2006], m@ntes résultats obtenus en inversant a
I'aide de I'algorithme de Nestor-Olsen le signal) lplus ou moins bruité.

gtheorique(r) = VI. 7
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Figure VI-3 : estimation de I'erreur relative due al'inversion d’Abel en fonction du rayon et du bruit
contenu dans le signal.

Pour un signal non bruité, les erreurs du signarse numeriquement par rapport a la
transformée connue analytiquement sont trés faiplegu’a r/R~0.9. L’incertitude relative
augmente ensuite tres fortement (elle est due awurs de troncature de la méthode de
Nestor-Olsen, qui deviennent plus importantes gugidnal dans cette zone peu lumineuse).
Pour cette raison, on ne pourra pas considérer eorfiables les résultats obtenus
expérimentalement au bord du plasma. La limiteréirpde laquelle I'incertitude devient trop
grande pour pouvoir se fier aux résultats dimimusdu’on bruite le signal. La qualité des
résultats finaux dépend donc fortement du bruitiduéed dans les mesures de I(x). Les
meéthodes pour limiter ce bruit seront décrites bus

1.3. Théorie des transitions radiatives et hypothes  es de
mesures.

Les plasmas étudiés ici sont supposés en équitibtisionnel. Etant donnée la
fréequence du champ utilisé pour I'induction, sdatsélectrons sont excités, les ions ont trop
d’inertie pour réagir au champ dans le temps dderi période. Les particules lourdes sont
chauffées par collisions avec les électrons ménte tsansfert d’énergie par ce type de choc
est relativement peu efficace. A pression atmosphérla fréquence de collisions est telle
gue I'on peut supposer que I'énergie cinétique maogede toutes les particules est la méme.
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Pour les mesures par OES, on suppose que lesegtdtd8s sont peuplés suivant une
distribution de Boltzmannii( 8). Cette description ne tient pas compte de l'effetla
désexcitation radiative des atomes sur le peupledemétats excités. Cet effet est nul si une
transition est a I'équilibre radiatif mais cettéustion est I'exception plus que la regle. Dans
le cas général, I'émission spontanée ou induitpha@ons va modifier les densités d'états. Le
choix de transitions tres intenses pour les mesmeSES est donc déconseillé puisque plus
une raie émet intensément, plus son état émetitguer d’étre éloigné de la statistique de
Boltzmann et plus I'évaluation de la températur@adtir de cette densité d’espece sera
faussee.

Difféerentes méthodes permettent de relier les éwiids mesurées aux densités
électroniques ou directement a des températurage3 seposent cependant sur la statistique
de Boltzmann.

1.3.1. Détermination de la température par mesure de l'inénsité
absolue des raies

Un spectrométre donne des mesures en photoasune longueur d’onde donnée. A
'aide d’une lampe de luminance spectrale connuepeut établir une conversion entre les
photons.8 et une intensité radiative spectrale en Wsn'.nm'. Cette étape permet
I'utilisation de deux méthodes dites « absolueg sdétermination des parameétres du plasma.
L'une est basée sur la mesure de lintensité d’'taie et l'autre sur l'intensité du fond
continu. L'étalonnage par une lampe spectrale d@nance spectrale connue sera exposeé
plus loin. Dans les deux cas, l'inversion d’Abekrmpettra d’obtenir les émissivités locales

g(r).
Si I'on considere la mesure d’'un profil de raie sléa cas ou le dispositif optique a été
étalonné, le lien entre densité de I'état exciténgissivité est direct :

eu()= 4:1; A,n,(T) VI. 8

Avec g, I'émissivité totale de la transitioriy la longueur d’'onde centrale ef,Aa
probabilité de transition. On a donc pour les désset la température:

0, (T) = Z7ofu. VI 9
hcA,
-E
T= - VI. 10
« 1n| QON.M
R
9.9, kT

L’équation {1. 10), obtenue a parti des équations précédentes let des gaz parfaits,
peut étre résolue de maniéere itérative. Dans et Vi. 10, on doit utiliser l'intégrale sur le
spectre du profil d’émission de la raie considérée.

La source n’étant pas ponctuelle, les photons émisun point du plasma sont
susceptibles d’étre absorbés durant leur trajejujasi spectrometre. On doit donc choisir la
transition radiative a une longueur d’onde pouukdlg le milieu est optiquement mince. Si la
transition choisie est auto-absorbée, on ne mesup&une partie de I'’énergie émise par le
plasma et on en déduira par suite une températydasse.

L’avantage majeur des méthodes « absolues » esogudtilise le logarithme du signal
pour obtenir une température. Cela va significatiest réduire l'incertitude de mesure. En

106



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans besmas

effet, @ une variation d’'un facteur 2 de I'émissyicorrespond une variation de quelques
centaines de K de la température. Les résultaenabtpar ces méthodes sont en outre moins
sensibles aux incertitudes sur les probabilités tdmsition que les méthodes dites
« relatives ».

1.3.2.  Cas particulier des multiplets

Ce type de mesure est semblable a la détermindédempérature a partir d'une raie
mais nécessite un traitement particulier. Apreggrdtion sur les longueurs d’'onde de
I'émissivité du multiplet, constitué de i raies, ohtient une émissivité totak, qui a la
forme suivante dans le cas de 'oxygéne :

Aui9uj EXF{ = J
! keT ) |_ £(T) VI. 11

he Py %(T) 3

Enu (T) =
Mo 41 KgT Qo(T) i raies Aoj

Avec x(T) la fraction volumique d’oxygene dans le mélardgka température T. Les
mesures fournissent la valeur dgy, on obtient une évaluation de la température par
itération, en recherchant les zéros de la fond{io)r euy.

1.3.3.  Méthode absolue a partir du fond continu du rayonnenent

Cette méthode fonctionne sur le méme principe quprécédente sauf qu'on mesure
I'émissivité du fond continu. Pour les plasmas &sidci, on peut montrer d’aprés les
résultats de la littérature [Cressault, 2001] et mwopres calculs (Figure I1V-5), qu’'un
phénoméne est dominant pour le continuum de rayoenk Il s'agit de la recombinaison
radiative :

Ar® +hy o Art +e” VI 12
On rappelle I'émissivité pour ce type de transitiadiative :
£2o(T)=Cy Lo 2 fi-el- o)l ¢, (T)
v 1 Q (1) TY2 Qicy V1. 13

Avec G=5,44.10% (W.nr.K=sr'), n, g et Q respectivement la densité, la
dégénérescence du premier niveau et la fonctiopadition de I'ion.{,(T) est un facteur
correctif dit de Biberman et décrit dans la littara [Hofsaess, 1978, 1979]. Pour un gaz
monoatomique, on peut en déduire la densité élague et la température en résolvant :

1/2
(M) =| MR (MNT VI 14
C, 271~ Aw)gi 7, (T)
3/2
2my=n. 9 (T)(zzkaTJ — B(E. - AE VI. 15
e =N oo T ) - AE -AE)

Comme pour les mesures d’intensité absolue des, fiaienilieu doit étre optiquement
mince pour le fond continu. On peut simplement mguar que pour les longueurs d’'onde
visibles le fond continu du rayonnement n’est gasogbé dans un dispositif tel que le notre et
pour un plasma d’argon ou un mélange argon-oxygene.

Cette méthode n’a pas été utilisée dans cette @adea sa place dans une description
des différentes manieres d’évaluer les paramétoespiasma donné.
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1.3.4. Méthode basée sur I'intensité relative des raies

Pour deux raies 1 et 2 dont les niveaux émettearsespondent au méme degré
d’ionisation on peut écrire dans I'hypothése d’guiibre collisionnel :

& _ 91AoAn e(
—L = =702 o - B(E, - E,)) VI. 16
& 9AnAuz
Aveceg; I'émissivité de la raie i intégrée sur le speclirgient alors :
— E,.-E

VI. 17

kB{ln[ glAOZAJIl j _ In(&jJ
92A01AJ|2 82

Cette méthode permet avant tout de se passerati@age du dispositif optique, méme
s'il est préférable de choisir deux raies proche$oagueurs d’'onde afin de s’affranchir des
variations de réponse du photomultiplicateur esplectrométre avec la longueur d'onde. La
faiblesse de la méthode réside dans l'utilisatianrapport §:/€;). Au bord du plasma, le
signal étant faible, la méthode revient a divisamdvaleurs proches de zéro, ce qui méne a de
grandes incertitudes. Elle est en outre sensible iacertitudes sur les probabilités de
transition.

On peut appliquer cette méthode a un groupe dedsdudeux raies afin de tracer un

. A . .
diagramme de Boltzmann. En tragmﬁto—g} f(E,), on obtient une droite de pente

uul
—-1/kgT, pourvu que la population des niveaux excitésesuinve statistique de Boltzmann.

Cette méthode requiert donc que le plasma soitherade I'équilibre collisionnel. La
température s’obtient par régression linéaire.

Le diagramme de Boltzmann donne des résultatspgpécss si I'écart d’énergie entre les
niveaux des différentes raies utilisées pour leetrast important. Dans le cas de l'argon, les
niveaux des raies non absorbées sont tous commires ¥2,5eV et 15,75eV environ. Cela ne
permet pas de constituer un diagramme de Boltzrirasrprécis, d’autant que les probabilités
de transitions de I'argon sont mal connu@s\(/A, =25%). Pour cette raison, on injecte

parfois de trés faibles quantités de fer pour séaldes diagrammes de Boltzmann [Pelletier,
2006]. Le fer présente de nombreux avantagesaydrmme beaucoup, on peut le détecter pour
de faibles concentration car ses niveaux excitaslsms en énergies et donc facile a peupler et
les probabilités de transitions sont bien connues. niveaux excités sont répartis sont une
large gamme, ce qui permet de d’étaler les pount¢esdiagramme de Boltzmann. Le fait que
le fer rayonne beaucoup peut également étre umvéeient : la population des niveaux ne
Suit pas nécessairement une statistique de Boltznearle plasma peut étre refroidi par
rayonnement si le fer est injecté en grande guantit
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2.  Dispositifs expérimentaux

2.1. Torche d’analyse

Générateur haute

Spectrometre

Générate
haute
tensiot

Figure VI-4 : ensemble du dispositif servant a la msure des propriétés d'un plasma inductif.

Le dispositif expérimental (Figure VI-4) est cotigdi d’'un générateur a haute fréquence
de 40MHz qui comprend deux triodes de 2,5kW chad¢kigre VI-5). Sur ce générateur est
montée une torche dont le schéma est donné sigueeFV/I-6. Les débits de gaz de la torche
sont contrblés par des débitmetres. L'inducteueaédalisé au laboratoire et est constitué de 5
spires (Figure VI-7). L’acquisition des donnéesfai par un spectrométre équipé d’'un
monochromateur Czerny-Turner (longueur d’onde deatl entre 300nm et 700nm) et d’'un
photomultiplicateur.

2.1.1.  Générateur haute fréquence

Le générateur, de marque Durr, est un modele adigacordées fonctionnant a 40MHz.
Son schéma électrique est donné sur la Figure Witég de [Michaud, 1983]. La puissance
induite par le générateur est réglable via la haetsion d’alimentation. Dans une telle
installation, la fréquence est grossierement imp@s& la longueur | des lignes quart d’onde :

(o VI. 18
4
c étant la vitesse de la lumiere. Le circuit oaaillet notamment la capacité d’accord

réglable permet de fixer la valeur précise dedgtience.
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HT Lignes anodiques
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Capacite d’accord

Triodes

-

Lignes cathodiques

Figure VI-5 : schéma de principe du générateur HF.

2.1.2. Torche

Jat

plasma
H )sma axis

l 7 -a/Tuhe extérieur

(quartz)

| Al @
@ ®
Inducteur .:- I _ '
(cuivra) - .

Tube auxilisire (quartz)
Tube intérieur ou injecteur

T | _’/,-' (alumine)
'y
Auxiliaire
Plasmagéne Q)
(Qpas)
Injection
(Qiry)

Figure VI-6: principe de fonctionnement d’'une torche ICP.

110



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans besmas

34mm

Qururp

27mm

|
22min

wngg
00000

2 X N
WGy

2. 4mm

;
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
|
1
1
T
1
:
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
i

1.5mm !

Figure VI-7 : schéma de la torche ICP
utilisée au cours des expériences.

La torche permet de monter deux tubes concentriqaediametres intérieur 27mm et
22mm (Figure VI-7). Les tubes utilisés sont en tpdr'injecteur est solidaire de la torche.
Le tube extérieur est monté rigidement sur la w@r@@t s’aligne ainsi avec l'injecteur). Le
tube intermédiaire est aligné sur les deux auttesde de deux vis de réglage placées a angle
droit sur sa circonférence.

2.1.3.  Dispositif d’acquisition

Le dispositif optique permettant la mesure par @EiSeprésenté sur la Figure VI-8. Le
miroir est monté sur une unité de rotation mot@rigérmettant de parcourir la source plasma
dans les directions x et z. Les caractéristiqued’'utdté de rotation motorisée (URM)
entrainant le miroir sont données dans le Tablekd.\La distance torche/miroir (Figure
VI-8) est de 780mm sur notre installation. Il eshd possible de réaliser jusqu’a 200 mesures
distinctes et reproductibles en parcourant toudlidenétre de la torche. Un plus grand nombre
de point donne de meilleurs résultats aprés lagolae de post-traitement décrite plus loin.

Tableau VI-1 : caractéristiques du plateau de rotabn motorisé
sur lequel est monté le miroir.
Pas/révolution du moteur 200

Répétabilité (°) <0.02

Réduction 180 :1

Incrément d’angle (°) 0,01 a 0,03 selon les
mesure

La distance focale de la lentille est de 200mmlelntille est placée a 285mm de la fente
d’entrée du monochromateur et le miroir a 135mntadentille (Figure VI-8). Ces distances
sont telles que I'image de la fente d’entrée aetrava lentille corresponde a I'axe de symétrie
de la source plasma. On fixe ces valeurs en relglamdtteté de I'image du plasma sur le fente
d’entrée.
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Pour I'ensemble du dispositif optique on obtienguandissement G :

G= Ls =0,313 V1. 19

1 + L2

Ceci correspond au grandissement de I'image deni fd’entrée au niveau du plasma.
Pour les mesures sur des raies atomiques, la daméée de taille variable a été réglée sur
0,5mm de hauteur et 15um a 25um de largeur setoméssures. Les cordes sur lesquelles
sont faites les acquisitions mesurent donc entpgrb@t 100pum de large et 1,6mm de haut.
L’inducteur a donc été concu de telle sorte que paisse mesurer convenablement le signal
entre les spires (étant donné les dimensions dislesnpour la fente d’entrée), sans que
'inducteur ne projette d’'ombre sur la fente d’&etr On peut également noter que les zones
du plasma observées lors de deux mesures successige recouvrent pas.

Pour toutes les mesures concernant la torche g¢saale photomultiplicateur a été
alimenté avec 600V, un compromis entre amplificaties signaux faibles et prévention de la
saturation du signal. C’est en outre une valeuériatire a la valeur du seuil de bruit
d’amplification du PM.

Enfin, on place derriere la source plasma un food afin de limiter les réflexions
parasites et la lumiére diffuse qui pourraient $@anga mesure.

Monochromateur

TN

4 | Amplificateur ;I

.."" I —
2 ) g ‘,f;;;,;/g
L2l N = ‘
Torche & 9
J gl o Central
Miroir tournant ] v d*acquisition

Figure VI-8 : Schéma général de I'ensemble du dispiif d’acquisition.

2.2. Torche de purification

2.2.1. Générateur HF et torche

Le générateur, de marque Huttinger, a une puissasroénale maximum de 60kW. Il ne
comporte qu’une triode. Des condensateurs a air@mmectés en paralléle avec l'inducteur
plasma, et le circuit oscillant ainsi constituéefia fréquence a 3.5MHz.
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La torche installée sur le réacteur de purificapan plasma est congue différemment de
celle utilisée pour I'analyse. Elle comporte traibes concentriques (plasmagene, auxiliaire
et injecteur), mais le tube extérieur est en faié wage froide sectorisée (tube de cuivre
refroidi, et découpé en secteurs par des fentaaleall L'injecteur en cuivre est également
refroidi a I'eau. L’injecteur se positionne a ureuteur variable et permet I'injection de gaz
directement dans la zone de I'inducteur plutdét gneamont de I'injection du gaz extérieur
comme c’est le cas sur la torche d'analyse.
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Tableau VI-2 : cotes de la torche une
fois installée dans le réacteur.

Transferts radiatifs dans besmas

Torche EPM40
D nominal 40

D tube intermédiaire | 38

L cage froide 158,5
Entretoise 0
Injecteur 16-D2
Dext injecteur 16

D int 7
Platine silice
Déport intérieur

platine 10
Epaisseur platine 11
Inducteur HF

nb spires 4

D int 77

h totale (h-ip) 51
Creuset

D int 200
D ext 224

h secteurs 218,5
Inducteur MF hélicoidal
nb spires 5

D int (mm) 260
Géométrie :

Torche

Dépassement torche

Dep-T 25

Z tube intermédiaire

Z-int 100,6
Z injecteur

Z-inj 78,9
Garde inducteur

G-ip 0
Hauteur boite a eau

h-BaE 137
Creuset

Profondeur utile

p-C

h totale inducteur

h-ic 100
Garde inducteur

G-ic 30
Garde creuset

G-c 50
Global

Dist. tube int -

inducteur

Distance T-C

d-TC 40

Garde fond de
creuset G-fc
Garde boite a eau

® Torche concue par Chritian Trassy

h-BaE
I —17 m
[o0]
AN [ 9
O O
O O
G-ip

/ i 4 O O

i ke | ISR

Dep-T| ||
= Y
G d-TC

p-C

|
Figure VI-9 : schéma de la torche installée dans le
réacteur de purification
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Ces différences de conception s’expliquent parflies de chaleur plus importants
auxquels est soumise la torche lors de la punfinadu silicium (quelques kW ou dizaines de
kW au lieu de quelques centaines de W). Le tubdiiawe en revanche est en quartz. La
Figure VI-9 montre le schéma de la torche une ifstallée dans le réacteur. On y trouve les
cotes régissant la position du creuset par ragplatorche elle-méme car la distance plasma-
cible est importante dans le cadre de la purificatie silicium ainsi que le schéma de
l'inducteur moyenne fréquence servant au chauféagel brassage du silicium. Les cotes non
inscrites sur la figure sont variables et sont éasndans le Tableau VI-2 pour un cas de
fonctionnement typique. Les mesures par OES suéasteur sont réalisées dans l'intervalle
noté d-TC sur la figure puisqu’on ne peut pas fde@emesures a travers la cage froide qui est
métallique. Lors des mesures par OES, il n'y admsilicium a purifier ni de creuset. De la
méme facon que dans le cas de la torche d’analys#agce un écran noir derriere la source
plasma (ici une plaque en graphite) afin de limligsrréflexions sur les parois métalliques de
'enceinte qui pourraient augmenter artificiellernBintensité mesureée.

Ces mesures doivent compléter celles faites gordhe d’analyse.

2.2.2.  Dispositif d’acquisition

Le dispositif optique utilisé pour I'acquisition tesensiblement identique a celui
présenté dans la partie sur la torche d’analysesdude différence réside dans I'utilisation
d'une fibre optique pour amener la lumiere de Iatille jusqu'a la fente d’entrée du
monochromateur. L'image du plasma est formée sutrEmité de la fibre et c’est cette
extrémité qui délimite la zone d’observation.

Par ailleurs, la source étant plus grande dansase de la torche de purification,
lincrément d’angle utilisé est plus important. Qesdifications sont rassemblées dans le
Tableau VI-3.

Tableau VI-3 : modifications du dispositif optique
pour les mesures dans le plasma de purification.

L1 460

L2 75

L3 80 (hors fibre
optique)

Incrément d’angle (°) 0,05 a 0,06 selon
les mesures

3. Méthodologie et post traitement

Des mesures de température ont été réalisées es/éispositifs décrits ci-dessus et en
utilisant la méthode de l'intensité absolue desgaDn a étudié des plasmas d’argon pur sur
les deux dispositifs et des plasmas Ar 95%5@ molaire sur la torche procédé uniquement.
En plus de I'étalonnage du dispositif, un certaimbre de précautions doivent étre prises
pour réaliser des mesures fiables.
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3.1. Choix des raies atomiques

Comme le montre les équationis9 etVI. 10 , la probabilité de transition est une donnée
importante pour la détermination de la densité at’@&xcité. Dans le cas de l'argon, la
probabilité de transition des raies est souventgcoahue. En utilisant la base de donnée du
NIST®, nous avons sélectionné les raies pour lesquiseprobabilités de transition sont
données avec la plus faible incertitude (<25%). @emous I'avons dit au paragraphe 1.3.1,
le milieu doit étre optiguement mince pour les loagrs d’onde auxquelles on effectue les
mesures. Dans le cas de mesures faisant interleerstatistique de Boltzmann pour la
détermination des parametres physiques du plasmajod prendre soin de choisir des
transitions dont le niveau haut n’est pas trop Ipeode l'ionisation. En effet, un écart a la
statistique de Boltzmann peut apparaitre a causd’édeilibre d’ionisation prédit par
'équation de Sahai(9). Enfin, la raie doit étre dans la plage de longu#onde utilisable
par le monochromateur.

L’application de ces criteres permet sélectionnentaines raies de l'argon dont les
caractéristiques sont données dans le Tableau Ektte liste ne prétend pas étre exhaustive
et d’autres transitions de I'argon satisfont cegaient ces critéres.

Tableau VI-4: données spectroscopiques pour les
transitions de I'argon utilisées au cours des meses.

Ao (nm) Aul (S_l) AAy OQu Eu (eV)
[Au (%)

420  9,67.10 25 7 14,499

451 1,18.16 25 1 14,576

687  2,78.16 25 3 14,711

696 6.39.16 25 1 13.328

La raie Ar 696nm a été placée dans le tableauemntesures ont été effectuées a cette
longueur d’onde a a des fins de tests. D’aprésdisils de spectre de I'argon (Tableau 1V-3),
cette raie devrait étre auto-absorbée dans un plashgue celui qui a été utilisé pour ces
mesures. On a donc cherché a vérifier si la mémeédeature est obtenue avec une raie auto
absorbée et avec des raies non absorbées.

3.2. Etalonnage du dispositif

Cette étape est nécessaire pour réaliser des mgrmmratensité absolue de raies. Elle a
été realisée a l'aide d’'une lampe a ruban de tengstiont la luminance spectrale a été
déterminée au Laboratoire National d’Essai (LNE).luminance théorique de la lampe est
donnée sur la Figure VI-10. Y figurent aussi letenmsités (en photons)s mesurées avec
notre dispositif optique sur I'installation d’anab/spectrochimique.

On a placé le ruban de la lampe de telle sortel’gue de symétrie du ruban coincide
avec celui du plasma (Figure VI-11). Lors de laed®&ination de la luminance spectrale de la
lampe au LNE, le ruban a été porté a 2330KK a l'aide d’'une alimentation délivrant un
courant de 14,3At 10mA. C'est cette valeur de courant qui a été adyte lors de
I'étalonnage du systeme optique grace a une alatientstabilisée disponible au laboratoire.

6 http://physics.nist.qov/PhysRefData/ASD/lines fdrtml
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Figure VI-10 : Luminance spectrale théorique de ldampe a ruban de tungsténe et intensité mesurée
correspondante en fonction de la longueur d’onde.

Axe du plasma lorsque la torche est montee

Lentille Fente d’entre

fenetre en quartz

Image d&ila fente d’entree

Figure VI-11 : configuration du dispositif optique lors de I'étalonnage de la chaine de mesure.

La Figure VI-11 représente le montage réalisé pétalonnage du dispositif optique.
La fenétre en quartz a une transmissior 0.92. On a pris soin de placer cette fenétre
perpendiculairement a la ligne optique. Le mirdesh pas représenté pour la lisibilité du
schéma mais les distance fente/miroir et miroirs@gont les méme que sur des mesures.

L'intensité émise par la lampe par unité d’angléde et de surface étant connue, on
peut ramener I'émissivité du plasma a cette grandpu correspond également a une
émissivité intégrée sur une longueur. En fait sRipasse comme si la lampe était un plasma
dont toute la lumiére sortirait d’'une surface csp@ndant a celle du ruban de tungsténe. Pour
cette raison, il est important que I'image de latéed’entrée soit intégralement contenue sur
le ruban, puisque I'image de cette fente au nivdiaylasma n’est jamais occultée lors des
expériences. Les dimensions du ruban sont de 34min8mm, ce qui compatible avec la
taille des fentes d’entrée et le grandissement dotage optique.

Les mesures effectuées avec la lampe a ruban ret dispositif optique installé sur la
torche d’analyse sont représentées sur la FigwE0VLa réponse du systeme optique n’est
pas constante avec la longueur d’'onde. Pour legikurs d’'onde proche du rouge on observe
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une chute de la réponse qui est due principalemuemhotomultiplicateur. En effet dans le
rouge ou l'infrarouge, les photons ne sont plugassergétiques pour expulser les électrons
de la bande de valence du matériau photoélectrilyjueétecteur et le signal observé est
moindre pour un méme nombre de photon. A partirdées courbes de la Figure VI-10, on
peut tracer la courbe d’étalonnage du dispositifqoje. Cette courbe est valable a condition
de ne pas changer les parametres du systeme cSHITui

- distance entre les différents éléments du banqopti

- dimensions des fentes d’entrée et sortie

- tension aux bornes du photomultiplicateur

Une courbe d’étalonnage doit donc étre tracée pthaque jeu de paramétre

d’acquisition utilisé. La courbe d’étalonnage cependant & un jeu de parametres habituel
lors de nos mesures est donnée sur la Figure VOIh2constate bien la diminution de la
réponse du dispositif avec la longueur d’onde. Aimvaleur de l'intensité radiative mesurée
correspond & 1/FT) par photons:Smesuré.

1,4E-07
. 1,2E-07 K
2 |
< 1,0E-07
E 4 oeas L]
‘2 8,0E-08 —— fonction de transfert
g ’ \ du dispositf optique
= 6,0E-08
% ocos |
S 4.0E-08
8 N’-H»—o—mm
S 2,0E-08 e

) "’"*N»NM’
0,0E+00
300 400 500 600 700
longueur d'onde (nm)

Figure VI-12 : courbe d’étalonnage de la chaine dequisition (FT(A)).
En W.Sr-1.m-2.m-1/(photon.s-1).

La méme démarche a été realisée sur la torche déication et mene a des
observations similaires.

3.3. Traitement des données

Une procédure doit étre appliquée pour obtenirtdegpératures a partir des intensités
spectrales mesurées. Le premier objectif de cetteedure est de déterminer les émissivités
locales a l'aide des intensités spectrales. Ensilitest aisé d’obtenir une température en
faisant I'hnypothese de 'ETL. Comme nous I'avons @est I'inversion d’Abel qui permet de
passer de mesures intégrées a des valeurs lotatetteederniére est trés sensible au bruit
présent dans le signal (Figure VI-2). On a donksetidifférentes procédures permettant de
limiter les erreurs dues au traitement inverse gfuetransformée d’Abel.

La Figure VI-13 montre les différentes précautiosessaires pour réaliser l'inversion
avec un minimum d’erreur.
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Figure VI-13 : organigramme de I'étape de traitemendes données (d'aprées [Pelletier, 2006]).

3.3.1.  Corrections des données expérimentales

La premiére étape du traitement des données esordertir I(x) en W.rif.sr-.m?* a
'aide de la fonction de transfert (Figure VI-1EBnsuite, certaines corrections que nous
détailleront plus loin dans ce paragraphe, doivairg faites pour s’affranchir de signaux
parasites ou d'artefacts expérimentaux. La Figurd4/représente les intensités spectrales
l,(x) obtenue directement apres la mesure (a) etsape@x corrections différentes. Les
courbes correspondent aux mesures faites a ladoingllonde centrale de la raie Ar420nm
sur toute la largeur de la torche d’analyse (deshg a 13,5mm) en z = 0,5mm (z = Omm est
pris a la sortie de I'inducteur). Etant donnédmpérature de la paroi (quelques centaines de
°K), aucun rayonnement ne devrait étre mesuré pawl3.5mm.
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Figure VI-14 : intensités spectrales)l(x) aprés les mesures et aprés différentes
corrections. On s’est placé a la longueur d’onde o&rale de la raie Ar420nm.

Les données brutes sur la Figure VI-14 présenteatintensité radiative non nulle au
niveau des parois. Ceci met en évidence la diffusiotique parasite sur les tubes de quartz
ou sur I'écran noir derriére la source dont il feertir compte avant d’'inverser les mesures.
L’intensité des ces réflexions est assez simplétarchiner au niveau des parois puisque le
plasma ne devrait pas émettre a cette positionel@zmt, rien ne permet de supposer que les
réflexions parasites ont une intensité constante fmutes les valeurs de x. Par exemple, la
rupture de pente sur les données brutes aux alsmdeu = 12mm suggere que les réflexions
parasites ne se limitent pas a l'intensité mesarée=+13.5mm. Différentes corrections ont
donc été faites et inversées afin de mesurer Idluwence sur la température obtenue en
dernier lieu. La courbe (b) correspond a une ctimec/ariant linéairement entre les valeurs
d’intensité radiative au niveau des deux paroimtehsité soustraite aux données brutes est
donc :

sousrard 9 = oo LSO (4 135 + 1 (-1.35mm)

En supposant que la rupture de pente observéezanmlest un artefact, on a tronqué
les données brutes (courbe (c) sur la Figure Vidfi#) de maintenir une pente constante sur
les bords du plasma. L'influence de cette correctiera détaillée dans la suite de cette partie
(Figure VI-15). Apres ces différentes correctioles données ont été inversées (tous les
autres parametres de traitement étant identigudsdons tout de méme que ce genre
d’'artefact n'apparait pas systématiqguement loraeEsures.

La Figure VI-15 montre les températures obtenues &&s trois jeux de données de la
Figure VI-14 et en intégrant sur le spectre poueoio I'émissivité totale de la raie.

Les acquisitions ont été faites sur une plage sdecde 0,1nm. Les émissivités
obtenues apres inversion d’Abel sont intégréesstie plage. Pour ce faire, il faut soustraire
aux intensités mesurées le fond continu du rayoenénjque I'on obtient en mesurant
l'intensité a une longueur d’onde éloignée du aedtr la raie). Sur notre dispositif d’analyse,
le fond continu mesuré avec des fentes fines denl®R5um était plusieurs centaines de fois
moins intense que la raie Ar4d20nm et la soustractio fond continu n’entraine pas de
modification notable des résultats.

VI. 20
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Figure VI-15 : températures déduite des densités dtat excité Eu = 14,499eV az =
0,5mm en fonction du rayon et pour différentes méthde de traitement des donnée

Tous les autres parametres de post traitementdesonmtémes sur les trois courbes de la
Figure VI-15 et seront détaillés plus loin. Comnmepeut le constater sur les courbes (a) et
(b), 'annulation de I'intensité radiative au nivedes parois n’'influence pas les températures
de maniere significative dans la partie centraks températures en bord de plasma sont par
contre pus faibles mais la rupture de pente egbuosivisible et semble peu crédible pour un
plasma d’'analyse. Pour r = 13,5mm on mesureraitteimg@érature supérieure a 6000K, et le
tube de quartz aurait fondu...

La troncature des données (c) permet d’élimineadefact mais mene a une diminution
importante de la température en partie externe.

Au final aucune solution ne semble vraiment satisfae. Les résultats les plus
crédibles sont obtenus en annulant l'intensitéatadé (b) et en ne tenant pas compte des
résultats pour r>10,5mm. Cette erreur pour les dgarvaleurs de r est indépendante de
'erreur numérique induite par I'inversion d’Abdtigure VI-3) puisque sa cause réside dans
les données brutes obtenues. Elle est trés prahabtdiée a la présence du tube de quartz et
a I'ouverture non nulle du faisceau optique de measu

3.3.2.  Lissage et symétrisation des données

Une fois les corrections faites pour supprimer oettra en évidence les artefacts
expérimentaux, les mesures doivent étre lisséest alales inverser car I'inversion d’Abel
fait intervenir la dérivée spatiale de I'intensitéiative. Le bruit inhérent aux mesures peut
donc fausser les résultats.

Un lissage polynomial a été choisi pour lisserdesnées. Il est également possible
d’interpoler entre les points. L'interpolation peghde minimiser le bruit « numérique » da lié
a l'algorithme d’inversion, et peut pallier en parun manque de points expérimentaux.
Inverser un profil d’'intensité constitué de tropupde point cause une distorsion du profil
apres inversion. Intercaler des points entre lesunes permet de contourner partiellement
cette limitation. Etant donné le grand nombre datsau'’il est possible d’acquérir avec notre
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dispositif expérimental, I'interpolation des donségest pas une étape cruciale pour nos
mesures. Son utilisation ou non n’influe pas sigativement sur les résultats.

On a vu plus tét que I'on doit réaliser une intéigradans le domaine des longueurs
d’onde pour obtenir 'émissivité totale de la raeremonter aux densités d’états puis aux
températures. Il s’avére qu’en intégrant les intéasavant inversion plutbét que les
émissivités apres coup on obtient une procédullessizge des données qui compléete bien le
lissage polynomial. Sur la Figure VI-16, on voitftame d’'un signal (x) pris & une des
longueurs d'onde de la raie Ar420nm. Ce signal fegiement bruité (en fait plus on
s’approche de l'aile de la raie, plus il ya de fret il peut étre difficile de le lisser sans
perdre d’information pertinente. En intégrant lesiaées brutes ou corrigées sur le spectre, |l
est possible de travailler sur un signal plus pragirde minimiser le besoin de lissage.
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Figure VI-16 : lissage des données par intégratiode l'intensité spectrale.

L’inversion d’Abel suppose que la source possede symétrie de révolution. On va
donc travailler a partir du profil d’intensité élalsur un rayon. Cependant, la source
d’émission peut engendrer des profils I(x) légenmnemaissymétriques. On doit donc se
ramener a une distribution radiale en moyennantriesures de part et d’autres d’'un axe a
déterminer.

La détermination du centre du profil est faite pgalisation de I'intégrale de I(x) de
part et d’autre du centre de symétrie comme dé&aritla Figure VI-17. D’autres méthodes
pourraient étre envisagées. La source étant syquéiriil est possible de déterminer la
position du centre du profil a partir de la recherd’extrema de I(x). Ces deux méthodes
différent lorsque I(x) présente une dissymétrie angnte (Figure VI-18). Les différentes
solutions ont néanmoins donné des résultats sefablhirs de nos expériences.

Il est a noter qu’en cas de dissymétrie notablenddlleure solution est de régler la
géomeétrie de la torche !
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Figure VI-17 : algorithme de recherche de la positin de
I'axe de symétrie du plasma (tiré de [Pelletier, 206]).

1(x)

E Axe de symetrie obtenu par egalisation des aires

x

Azxe de symetrie obtenu par recherche d’extremum o
Figure VI-18 : axe de symétrie du plasma trouvé paudeux
méthodes de détermination de la position de I'axeaths le cas d’'un
profil d’'intensité fortement dissymétrique.

3.3.3. Estimation des incertitudes

Le calcul de lI'imprécision sur la température obiempres le traitement des données
n'est pas simple en raison des nombreuses souteesut dont il faut tenir compte. Les
différentes sources d’erreur sont représentéeladtigure VI-19. La dispersion des mesures
est de l'ordre de 5% sur les données brutes I(&)churbe d’étalonnage mesurée avec le
dispositif optique montre également une disperdgies mesures. Il y a notamment un saut de
lintensité radiative (Figure VI-10). L'erreur sgette fonction de transfert est estimée a 5%
également. En prenant des fentes d’entrée et dee smussi petite que le permettait la
luminosité du plasma, on a pu supprimer presqueerentent le fond continu du
rayonnement. Celui-ci étant de I'ordre du coupdrpune intensité de plusieurs centaines a la
longueur d’onde centrale, on considere négligebdeeur qu’il engendre. Le traitement des
réflexions et diffusions parasites sur les tubet a&ssez difficle comme on la vu
précédemment. Il est probable que les réflexionagitas n'ont pas la méme intensité en tout
point de la zone d’observation. La réflexion pagasisible sur la Figure VI-14 (courbe (a),
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r~12mm) sert de référence pour le calcul de liticete faute de meilleures données
disponibles. Elle est de l'ordre de 10%. Pour eafficette valeur, il faudrait d’'une part

connaitre plus précisément les caractéristiquesjugs des tubes en quartz et réaliser un
calcul pour déterminer a priori le comportementds réflexions dans la torche.

Erreur sur la
fonction de transfert
de I'appareillage

Fond continu du

rayonnement
Erreur su la
Dispersion Réflexions sur position de I'axe
des mesures les tubes de symétrie
i Interpolation,
Mesure de Corrections lissage et
1(x) svmeétrisatio

l

. Introduction des
Conversion en

Slrslieln parameétres Inversion
densité d'état d’acquisition et [ d’Abel
excite PUis en intégration sur le
température spectre

Probabilité de Dimensions Erreur numérique

transition des fentes due a linversion
Pression de Pas spatial
travail d’acquisition

Figure VI-19 : les différentes étapes du traitementles données
expérimentales et les sources d’erreur correspondées.

Aprés avoir estimé les erreurs liées aux conditiapgratoires, il convient de
s’intéresser a celles liées au traitement des damnriéa position de I'axe de symétrie dépend
de la maniére dont on le définit. Cependant, lesumes effectuées présentaient toujours une
bonne symétrie et aucune différence significative été observée entre les difféerentes
méthodes. On suppose donc que la recherche ded&asgmétrie du plasma n’introduit pas
d’erreur significative. L’erreur numeérique due anVersion d’Abel dépend du rayon et
constitue une source majeure d’incertitude. L'arrelative pour des données expérimentales
contenant un bruit de 5% dQ a la dispersion desirassest donnée sur la Figure VI-3. Le pas
spatial d’acquisition est déterminé par les caratigues du systéeme mécanique actionnant le
plateau de rotation du miroir. Au vu de la grandécfsion de ce dispositif, le pas spatial est
trés régulier et connu avec une bonne précisiogrrélr sur le pas spatial d’acquisition est
donnée par la mesure de la distance source/muoggf connue avec une precision <1%. On
peut donc négliger I'incertitude qui en découles ldtmensions des fentes jouent un réle
important dans le traitement des données. On fige dimensions a l'aide de vis
micrométriques. Le repérage de la largeur zérofeletes est fait par extinction de signal
d'une raie intense. On estime l'incertitude intribelypar cette méthode #lum, soit une
erreur de 5% environ pour des fentes réglées ébjen et 25um. Cette erreur est liée a la
diffraction qui rend non—linéaire la relation laogeintensité aux tres faibles valeurs.
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Tableau VI-5 : Estimation de l'incertitude sur la mesure des densités d’'état excité

Source d’erreur Type d’erreur Erreur relative estige (%)
Dispersion des mesures constante 5
Fonction de transfert constante 5
Fond continu du constante ~0
rayonnement
Réflexions parasites dépend de la position 10

mais estimée par une
valeur constante

Symeétrisation constante ~0
Inversion d’Abel dépend de la position DelalQrpo >ou>>10 pour
r/R<0,75 r/R>0,75
Dimension des fentes constante 5
Pas spatiahx constante ~0
Probabilité de constante 25
transition
Pression de travail constante 5
Erreur totale (pour constante 40
R/R<0,75)

Le calcul des densités d'état et des températurgartr des émissivités radiales
constitue une derniere source dimprécision. Ceutafait intervenir la probabilité de
transition des raies qui est connue2d% au mieux pour I'argon. Ceci est la deuxiemea®u
majeure d’erreur. Enfin, la pression de travaisldes expériences intervient dans le calcul de
la température sous la forme d€T). On estime la pression de travail égale a loaphéere a
5% pres. Le Tableau VI-5 récapitule les différensesirces d’erreur ainsi que leur type.
L’erreur globale sur les densités d’état y est&@mgaint mentionnée.
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Figure VI-20 : température mesurée en fonction duayon avec la raie
Ar420nm en z = 0,5mm (a) et limites de l'incertitue sur la température (b)

Sur la Figure VI-20 se trouve la température obteaypartir des mesures sur la raie
Ard20nm (Figure VI-14, (b)) avec la limite hautet dsasse de lincertitude sur cette
température. L'incertitude est importante sur lagit® mais la méthode de I'intensité absolue
des raies permet de limiter cette incertitude loimg détermine la température. Au final, la
température est mesurée avec un une incertitud8@@K environ jusqu’a r~10mm. Au bord
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du plasma, I'erreur numérique due a l'inversion loBAainsi que la présence d’artefacts de
mesures rendent l'incertitude beaucoup plus impteta

4, Résultats et discussion

La méthode de traitement des données ayant ét&@xpon va a présent exposer les
résultats obtenus.

4.1. Torche d’analyse

La géométrie de la torche a été décrite dans Ipitchdll. Les parametres qui ont été
gardés constants au cours des différentes expésesunt donnés dans le Tableau VI-6. La
ligne P(W) correspond a la puissance électriquenfeupar I'étage "courant continu" du
générateur, et non la puissance effective fourniglasma.

Tableau VI-6 : paramétres expérimentaux fixes pendat les
expériences sur la torche d’analyse.

Q1 (I/min) 13,5
Q2 (I/min) 0
Qs (I/min) 0
P(W) 980
Gaz injecté Ar
F (MHz) 40
Pression (atm) 1

4.1.1. Profils de températures pour différentes raies dedrgon

Des mesures de températures ont été effectuées différentes raies de l'argon
(Tableau VI-4). Pour ces mesures on s’est plac& en0,5mm (z = Omm en sortie de
linducteur). Les fentes d’entrée et de sorties @it réglées a 2mm*20um. Un étalonnage
avec la lampe a ruban de tungstene a été réale® das fentes identiques afin d'utiliser
l'intensité absolue des raies pour obtenir la terupée. Pour le traitement des données, on a
corrigé les données en supprimant l'intensité awl lolu tube extérieur (Figure VI-15, (b)).
Les mesures montrées ici ne présentaient pas fdetrevident.

Les températures obtenues sont données sur laeF\gu2l. Au coeur du plasma
(r<7,5mm) les températures obtenues sont les mémues toutes les raies étant donné
l'incertitude de mesure, sauf Ar696nm, avec lagueh obtient une température nettement
plus faible. Ce résultat était attendu puisque dalsuls de spectre ont montré que cette
transition devrait étre partiellement absorbée aOnesuré une partie seulement de la lumiére
émise par cette transition, le reste étant piégé aplasma.

On observe en revanche de fortes différences susdeds du plasma. Ces différences
peuvent provenir de I'erreur numeérique induite piaversion d’Abel mais d’autres causes
pourraient exister. La différence majeure entre te@is transitions est l'intensité radiative.
Ar420nm est plus intense qu’Ar451nm, elle-méme pitense qu’Ar687nm.

A cause de la faible intensité lumineuse au bordpblisma, on atteint la limite de
détection du systeme optique pour des valeurs d8,5sm pour les raies Ar687nm et
Ard51nm. Dans ces deux cas, la limite du plasmadéBhie par la limite de détection du
systeme et non par la température effective.
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Pour Ar420nm, par contre on n’atteint pas cettetéirde détection et 10 0 quelque
soit la valeur de r comme on I'a vu dans la patiel1. Pour cette raison, on suppose que les
valeurs obtenues avec la raie Ar420nm sont plusesmslables qu'avec les deux autres
transitions. On va donc utiliser cette raie powutés les mesures sur des plasmas d’argon par
la suite.

L’erreur numérique sur l'inversion d’Abel ne pernps d’interpréter 'ensemble des
résultats. Méme en supposant que les mesuresresmgeu bruitées, ce qui est discutable, on
ne peut pas analyser la partie de la courbe T(r) po 10mm. Cependant, il est important de
pouvoir détecter du rayonnement méme dans les zmnéswversion d’Abel ne permet pas

d’interprétation car les valeurs au centre du paspres inversion dépendent en partie des
mesures au bord.
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7500
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6500 || ¥ Ar451nm 3 :
a Ar420nm .
— Ar687nm g
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Figure VI-21 : température mesurée en z = 0,5mm aeel raies de I'argon.

4.1.2. Mesures de températures en fonction der et z

Des mesures de températures ont été effectuéeslaranmt I'émissivité de la raie
Ard20nm a différentes cotes z. Pour chaque cotdyalayage latéral a été fait pour obtenir
des profils radiaux de températures. Les cotess@sopour ces mesures correspondent aux
espaces entre les spires pour les valeurs négativeplus une mesure 0,5mm au dessus du
sommet de I'inducteur. L’inducteur étant de constitle 5 spires, 4 cotes z négatives ont été
choisies (z = -6,5mm, z = -13,5mm, z = -20,5mm,-2E5mm) en plus de la cote z = 0,5mm.
Le choix de ces positions vient de la nécessiteatider les modéles numériques développés
au laboratoire et le modéle du rayonnement préseinp¢oire chapitre Ill.). On a donc choisi

de réaliser des mesures dans la zone sensiblelggunodéles numériques, c'est-a-dire la
zone de couplage (de z =0 a z = -33mm).
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Figure VI-22 : mesures de températures réalisées pla méthode de I'intensité absolue
sur la raie Ar420nm en fonction de la position radile et a différentes valeurs de z.

Les différentes mesures réalisées sur la raie Bnd2sont assez homogenes entre elles.
Les profils de températures présentent une dowssebce qui indique la présence de la zone
de couplage aux alentours de r= 7 mm quelque @oitlleur de z. Pour toutes les cotes, la
chute température est amorcée a r = 8mm, ce gigjuadjue le couplage est limité a une zone
assez éloignée des parois.

Le profil de température reste relativement homegpaur z<-6,5mm, soit la partie
amont de la bobine. La température semble chuter lps plus grandes valeurs de z, ce qui
semble indiquer que le couplage a lieu majoritagenhsur les premiers cm de la bobine.

Ces résultats sur la position de la zone de coapdégsur la valeur de la température
dans la zone centrale du plasma fournissent desmations trés utiles pour la validation des
simulations. En revanche, il est difficile de sadyasur ces résultats pour déterminer le profil
exact de température entre la paroi et la zon@dplage.

4.2. Torche procédé

4.2.1. Mesures en argon pur

Lors des mesures sur la torche de purification,s@st intéressé a I'effet du débit
injecteur sur les profils de température. Le tuktérgeur de la torche de purification étant une
cage froide en cuivre, il n'est pas possible déis&ades mesures dans la zone de couplage.
On s’est donc placé a 1cm en aval de la cage frétder les différences mesures, on a
maintenu une puissance constante et des débigsni@diaire et extérieur) constants. Le débit
injecteur ainsi que la position de l'injecteur papport a la bobine sont les parametres
variables de cette partie de I'étude. Ces donrar@srappelées dans le Tableau VI-7.

128



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans besmas

Tableau VI-7 : paramétres expérimentaux fixes pend# les
expériences sur la torche de purification.

Q1 (I/min) 83,3
Q2 (I/min) 3,4
Qs (I/min) variable
P(W) 28000
Gaz injecté Ar
F (MHz) 27,440
Pression (atm) 1

Deux positions de l'injecteur ont été étudiées.dota une position dite ‘haute’, ou
I'injecteur est au niveau de I'amont de la bobi@e.cas de figure a pour avantage d’étre plus
facilement reproductible numériquement. La deuxi@stedite position ‘basse’ et dans ce cas
'extrémité de I'injecteur est située a peu presralieu de la bobine. Ceci correspond plus au
fonctionnement de la torche lors de la purificationis le modele est plus difficile a faire
converger. La Figure VI-22 représente ces deuxipasidans la torche de 40 mm.
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Figure VI-23: torche de purification avec
I'injecteur en position basse (gauche) et en posti
haute (droite).

Puisqu’on mesure la température en aval de la fragke, le plasma n’est pas confiné
dans un tube de taille connue comme c’était le stasla torche d’analyse avec le tube
extérieur en quartz. Le plasma rayonne dans t&riedinte, ce qui donne un bruit de fond d
aux réflexions sur les parois du réacteur. Pougebanesure on détermine ce bruit de fond en
visant loin de la source plasma (mais toujoursdaxe de la plague en graphite) a I'aide du
miroir rotatif. On va ensuite corriger toutes legsures de la valeur de ce bruit de fond.
L’étendue spatiale est donc définie par la zonBooua I(x) # 0.

Les mesures de températures sont faites a I'aidke dée Ar 420nm (Figure VI-24).
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Figure VI-24 : mesure de température sur la torchgrocédé a partir de la raie Ar 420nm pour
différents débits et positions de l'injecteur.

Les températures obtenues sur la torche procédéggvehde la cage froide, sont
supérieures a ce qu'on a mesuré dans le zone ge#ageusur une torche d’analyse. Ceci
s’explique par la densité de puissance induite egti nécessairement plus importante
lorsqu’on couple 28kW dans une torche de 40mm azad| on couple 1kW dans une torche
de 27mm. En premiere approximation, étant donnéoleme des zones de couplage et les
puissances mises en jeu, on peut estimer que Eitélate puissance Joule est 10 fois plus
importante dans une torche procédé que dans udeetalanalyse, ce qui implique que la
température soit plus élevée dans la torche de 40mm

En analysant les courbes correspondant aux trééesingade débit central utilisées avec
l'injecteur en position haute (Q3 = 0, 2,43L/min%t/min), il apparait que I'effet du débit
injecteur est a la fois de refroidir la partie cald du plasma et d’élargir la zone plasma. Plus
on augmente le débit injecteur, plus la zone symdde on observe une intensité lumineuse
supérieure au bruit de fond est grande. L’injectenr position basse semble également
refroidir et élargir le plasma.

4.2.2. Mesures en argon-oxygene

Afin de réaliser des mesures dans des conditiarmsioches de celles utilisées pour la
purification du silicium, on a introduit de 'oxygé dans le plasma.

En général, 'oxygene est injecté dans le réacgpaurun des tubes, les autres débits
n’étant constitué que d’argon. Pour simuler unke tebnfiguration, on a besoin d’'un modele
de diffusion de I'oxygene dans I'argon car la cosipjon du gaz a I'entrée de la torche n’est
pas homogene. Le sujet de cette étude n’étantapdérhixtion, ou la diffusion des especes
issues de I'oxygene dans 'argon, on a utilisé éhamge homogéne constitué de 95% d’argon
et de 5% d’Q@ molaire. Le méme mélange est injecté dans legrdifts tubes de la torche. De
cette maniere, on peut supposer que la concemiragist celle donnée I'équilibre
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thermodynamique, calculé ici par le code T&Twin(ahapitre Ill). Cela revient a négliger la
démixtion.

Afin de vérifier, au moins en partie cette hypothésn a mesuré la température, pour
chaque jeu de parametres, avec une raie d’argof2QAm) et un multiplet de I'oxygéne
(O437nm, Tableau VI-8). Dans I'hypothese de I'ETiLea négligeant la démixtion, on doit
trouver la méme température a partir des raiegdiaet des raies d’oxygene.

Ce multiplet de 'oxygene a été choisi car il preate la raie d’argon dans le spectre, ce
qui permet d’avoir sensiblement la méme réponsettiiomultiplicateur (et donc le méme
facteur de conversion pour l'intensité absolue)siuiie, d’aprés nos calculs de spectre, le
multiplet n’est pas absorbé. Enfin il n’y pas derdargon chevauchant le multiplet ce qui
pourrait compliquer fortement le calcul des dessitétat excité.

Tableau VI-8 : données spectroscopigues pour le ntiglet 0437nm.

Ao(m)  Au(sh)  AAu/Ay Qu E. (eV) 9 E (eV)
(%)

436,819 7,56.10 10 1 12,35891 3 9,521

436,824 7,59.10 10 5 12,35887 3 9,521

436,826 7,58.10 10 3 12,35886 3 9,521

Dans cette partie de I'étude, on s’est intéresgéff@t de la puissance induite sur la
température en sortie de torche.

Tableau VI-9 : paramétres expérimentaux fixes penda# les
expériences sur la torche de purification en Argor®,.

Q1 (I/min) 83,3
Q2 (I/min) 3,4
Qs (I/min) 0
P(W) variable
Gaz injecté Ar95% ©5% molaire
F (MHz) 3,4
Pression (atm) 1

Les mesures ont été réalisées pour deux puissa@8&sV et 35,5kW. La Figure VI-25
montre les températures obtenues pour une puiss@n28kW avec un mélange Ar.GDn a
placé la mesure faite en argon pur, toutes leesudonditions opératoires étant identiques
afin de visualiser I'effet de I'oxygéne sur le pies

Dans le cas du mélange Ag;,Qa température mesurée sur la raie Ar420nm qoores
bien a la mesure faite a l'aide du multiplet O437fusqu’a r = 12mm, étant donné
lincertitude expérimentale. Pour r>12mm, la tengpére observée avec I'oxygene est plus
faible. Il est cependant difficile de conclure car 12mm correspond a la limite de fiabilité
imposée par l'inversion d’Abel. On ne peut donc déterminer si cet écart est une erreur
numérique ou un effet de démixtion (I'oxygene secemtrerait alors dans la zone centrale ?).

En comparant ces résultats a ceux obtenus damséleges conditions en argon pur, il
apparait que lintroduction d’oxygene refroidit ypeu le plasma dans sa partie centrale
(d’environ 300K) et diminue son rayon (d’environ%2p) Cela est cohérent avec le fait que
'oxygene augmente la conductivité thermique disipla.

La Figure VI-26 présente les résultats obtenuse@®2pour des puissances de 28kW et
35,5kW. Dans chaque cas la mesure avec la raicOAM2t le multiplet O437nm est donnée.
On observe une augmentation de la températurelaaastie centrale et une augmentation du
volume du plasma.

Notons que méme avec 35,5kW injectés, le plasmplastpetit qu’'un plasma d’argon
pur de 28kW.
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Figure VI-25 : température mesurée sur la torche pocédé pour 28kW induits dans un plasma d’'argon
pur (trait plein) et d’argon-oxygéne (marques).
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Figure VI-26 : température mesurée sur la torche pocédé dans un mélange d’argon-oxygene en
fonction de la puissance induite.

Les mesures présentées ici permettront, comme orerl@ au dernier chapitre, de
déterminer la précision des simulations présentg@sédemment. Elles ont pour but
d’évaluer la pertinence des hypotheses faites tEssnodeles de montrer sur quels axes
devront se concentrer les études suivantes afiesdemeéliorer.
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De maniere générale, ces mesures sont fiables qurastntéresse a la partie centrale
du plasma mais trés discutables sur la périph@ie.a pu mettre en évidence certains
tendances dans le comportement des plasmas irglubgimiques d’argon et d’argon
oxygene.

Les mesures de température mettent en évidenaméade couplage pour les mesures a
lintérieur de la bobine tandis que le profil estugpp monotone dans le panache.
L’augmentation de la puissance induite élargitéehauffe le plasma. Cet effet est inverse a
celui de I'injection d’oxygene (qui refroidit ettrécit donc le plasma).

La comparaison, dans des plasmas d’Ard2s mesures sur les raies d’argon et d’'oxygene
n'a pas permis de mettre en évidence le phénom&démixtion. Cependant des mesures
plus fines pourraient fournir des résultats diffésesur ce point. Les différences obtenues
entre les raies de ces deux especes sont darextiinde expérimentale, ce qui ne permet pas
de conclure sur I'importance de la démixtion.
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Chapitre VII. Confrontation des simulations aux
experiences

1. Torches d’analyse

1.1. Expériences menées au laboratoire

On a modélisé numériquement les expériences stardhe d’analyse (Figure VII-1)
présentées dans le chapitre VI. Un article (foamannexe C) résume cette partie de I'étude.

8.63e+03
I H.22e+03
7.80etl3

{.30e+03
B.97e+03
£.55e+03
B.13e+03
5.72e+03
5.30e+03
4.88e+03
- w 4,47e+03
- 4.05e+03
3.63e+03
3.22e+03
2.80e+03
2.36et03
1.97e+03
1.55e+03
1.13e+03
= T A7e+l2
H = | 3.00e+02

Figure VII-1 : image de I'expérié'nce de mesure de

température sur une torche d’analyse et simulation

correspondante.

Pour réaliser les calculs correspondant aux expégs du chapitre VI, la principale
difficulté est de déterminer la puissance effectigdée au plasma (voire chapitre I.). Comme
il ne semble pas exister d’évaluations précisesetffiicacité de l'induction dans un gaz on
s’est donné un rendement de couplage de 70% paimlalation de ces expériences (donc
700W pour la colonne 1 du Tableau VII-1). Le modié¢erayonnement est ici le modéle P1.
On rappelle ci-dessous les données relatives @dhad du laboratoire, ainsi que celles de la
torche d'analyse de [Regt, 1995], utilisée a léigpauivante.
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Tableau VII-1 : paramétres expérimentaux pour les resures de
références utilisées pour la validation des modéles

Present set-up [Regt, 1995]

D; (mm) 27 18
D, (mm) 24 16
D3 (mm) 1.2 1.2
Q1(L/min) 10 12
Q. (L/min) 0 0.3
Q3(L/min) 0 0.6
P(W) 1000 1200
F(MHz) 40 100
Deoi (Mm) 32 26
Hecoil (m m) 33 15

La comparaison des mesures et des simulationsoastd sur la Figure VII-2 pour la
torche d’analyse du laboratoire. Les températuiresiiées dans la zone centrale du plasma
sont en bon accord avec nos mesures (étant doimmeertitude expérimentale) pour toutes
les valeurs de z méme si des I'écart s’accentsgloon s’approche de I'aval de la bobine.

La partie externe du plasma en revanche est bepunoins bien reproduite par nos
simulations. Méme si I'erreur numérique liée avansion d’Abel limite la comparaison aux
valeurs de r<10mm, celle-ci ne peut pas expliquemsemble des différences que I'on
observe.

Pour toutes les valeurs de z, la zone de couplsigieop pres du centre et le plasma est
trop fin. Le trop fort confinement du plasma poitrraussi expliquer pourquoi dans la partie
centrale la température simulée est supérieurdl@ mesurée, méme si ces écarts restent
acceptables. En effet, en maintenant la zone dplage pres de I'axe du plasma, on confine
aussi la puissance Joule et donc la densité volenige chauffage va augmenter pour
maintenir la puissance totale fournie au plasmai E@our effet d’augmenter la température
dans les simulations. Cet effet semble plus importans la partie aval du plasma (z =
0,5mm et z = -6,5mm).

Une maniére d’améliorer les résultats des simulatigerait d’augmenter la puissance
injectée, ce qui a pour effet de dilater le plagfigure V-8). Cependant, méme en supposant
un rendement de couplage de 1 (i.e. toute la puissde I'étage continu du générateur est
envoyée au plasma), ce qui est trés peu crédidlplasma simulé est toujours trop fin et la
température prés de l'axe est toujours légeremarsimée par les simulations. On doit
chercher la cause des ces écarts ailleurs qudalpossance d'alimentation.

Notons par ailleurs que la méthode de traitementdanées présentée sur la Figure VI-
14 (b), consistant en une troncature des donnépsesence de réflexions parasites donnerait
une meilleure corrélation entre calculs et expé&aen Cependant, une telle démarche est
difficile a justifier dans la mesure ou les réflaxs parasites n’apparaissent pas clairement sur
les données brutes utilisées pour produire la EigUt-2. L'utiliser reviendrait a supposer
gue les mesures au bord du plasma sont systénmagedruitées, ce qui n’est pas évident.
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Figure VII-2 : comparaison des expériences aux sintations dans une torche d’analyse.

1.2. Expérience de référence de la littérature

Afin d’obtenir plus d’information sur la validitéed modeles présentés au cours de cette
étude, on a également reproduit certaines exp@sede la littérature. On s’est intéressé aux
travaux de [Regt, 1995].

Les mesures de températures publiées par [Redd] hafilisent pas la technique OES.

Il s’agit de dispersion Rayleigh (dispersion destphs par d’autres photons ou des particules
électromagnétique de taille inférieure a la longuéonde) et Thompson (dispersion des
photons par des particules chargées) sur les @éfesctiu plasma qui permettent d’évaluer la
température électronique. Nos simulations faisaypbthése de I'ETL, on n’y distingue pas
I'énergie cinétique moyenne des lourds et des rélestet on va comparer les mesures de
températures électroniques directement aux tempégtsimulées. Ces mesures ont été
réalisées en aval de la bobine (alc dans [Regt5]1p8ur above load coil). Les données
publiées couvrent a la fois la direction radialéaadirection axiale. Le Tableau VII-1 rappelle
les parameétres expérimentaux introduits dans haslations afin de reproduire les mesures
publiées. Les résultats de ces simulations soméaur la Figure VII-3.

Pour le calcul correspondant aux expériences dgt[RE95], on a représenté la
température qui est notre grandeur de validatida puissance Joule car c’est un parametre
important pour représenter ce plasma induit a taste frequence (100MHz au lieu de
40MHz pour la torche d’analyse du laboratoire).t€dtes haute fréquence nécessite un
maillage plus fin et pose des problemes de conwergdes calculs. En outre, I'hypothése de
'ETL repose notamment sur le fait que les tranisfdiénergie entre les électrons excités par
le champ et les lourds sont complets dans le teahpse alternance. Cette hypothese est
d’autant plus discutable que la fréquence d’indurcest élevée (le temps d’'une alternance
diminue quand la fréquence augmente). La fréqudiieduction élevée sur ce calcul rend la
zone de couplage (ou I'épaisseur de peau) plus fme conséquence, les densités de
puissance Joule sont plus importantes (Figure YII-3
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Les comparaisons des mesures radiales et axialggede 1995] avec nos calculs sont
fournies sur la Figure VII-4 et la Figure VII-5 pestivement. Sur cette derniére on a
également rapporté les mesures sur I'axe de sysrdltriplasma du laboratoire présentée au
paragraphe précédent.

K W.m3
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I 5.87e+03 I 7.55e+0B
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Figure VII-3 : résultats de la simulation de I'expé&ience
de [Regt, 1995] : température (gauche) et puissance
Joule (droite)

Les simulations prédisent la bonne gamme de terysérdans le plasma mais la forme
du profil ne correspond pas. Le maximum de tempégadst atteint, d’aprés les mesures pour
r~4,5mm (ce qui correspond a la zone de couplage3 gue les simulations montrent un
maximum au niveau de I'axe de symétrie.

A z = 7mm, la zone chaude du plasma semble trop €flans nos calculs et la
température au centre est surestimée par rapponnasures. Ceci pourrait provenir d’'une
mauvaise estimation de la position de la zone dglage. Nous reviendrons sur ce point par
la suite. Une autre possibilité est que les tratsfde chaleur par conduction soient
surévalués. Cela aurait pour conséquence d’'unigamie profil de température. En effet en
augmentant les transferts thermiques, la couchéefrde gaz autour du plasma va se dilater
trop rapidement, confinant ainsi le plasma danspdatie centrale de I'écoulement et
augmentant par la méme la température au centre.

En z = 13mm les différences sont atténuées. A pelddion, I'effet de la position de la
zone de couplage est moins fort, ce qui pourrgligxer pourquoi la zone chaude semble
avoir la bonne taille, contrairement a ce qui dxeové pour z = 7mm. La forme du profil
n’est en revanche pas correctement reproduiteigsia

Pour les mesures axiales, on obtient de bonstaésein reproduisant les expériences de
[Regt, 1995] pour r = 4,5mm et z compris entre 7etn22mm. Les mesures réalisées sur
'axe du plasma au laboratoire montrent égalemeatlg température au centre du plasma est
surestimée dans nos calculs, méme si I'écart dsefaDe maniére générale, I'accord est
meilleur lorsqu’on travaille & 40MHz qu'a 100MHzefiz constatation améne a remettre en
guestion la description de I'effet de peau élecagnétique dans les simulations.
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Figure VII -4 : radial temperature measurements by Regt et. al. ancorresponding simulation
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Figure VII-5 : axial temperature measurements and orresponding simulation for
Reaqt et. al.’s set up (r=4.5mm) anMichaud’s (r=0mm).

Afin d’expliquer les écarts entre les simulatiohtes mesures, on a envisagé différentes
possibilités. L’hypothese la plus incertaine pas $imulations est I'ETL, qui a un effet
important sur les différentes propriétés de trartgihw plasma. On a donc réalisé une étude
paramétrique en modifiant les propriétés de trarisgdm de déterminer les parametres
sensibles du modéle. Il est apparu que les cadamissensibles principalement a la
conductivité électrique et a la conductivité theyod. La Figure VII-6 montre les résultats
significatifs de cette étude. Le cas expérimentadié est une mesure sur la torche d’analyse
du laboratoire pour laguelle les conditions opérasosont bien connues.

De maniére générale, les différentes simulatior&lipent la bonne température au
centre du plasma. On s’intéresse donc plus padremhent a la forme du profil de
température. En utilisant les propriétés de trarispaiculées a I'ETL, on obtient une zone
trop fine et légerement trop chaude comme on I'andeédemment (Figure VII-6, (a)).
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Figure VII-6 : Calculated radial temperature profiles at z = -3mmfor different simulation
conditions:

(a) LTE transport properties

(b) Higher electrical conductivity

(c) Lower thermal conductivity

(d) Higher electrical conductivity and lower therma conductivity.

(e) Experiment with corresponding error bars.

Dans la zone de couplage régne un fort champ igeetrqui permet aux électrons
d’avoir une énergie cinétiqgue moyenne supérieucell@ des lourds. Un supposant que cet
écart n'est pas négligeable (contrairement a cesgppose I'ETL), la plus grande énergie
cinétique des électrons va déplacer I'équilibre S#ha i(.9) de maniére a augmenter la
densité électronique. Plus d’électrons dans lai gdectromagnétique signifie que le champ
dans la partie interne du plasma est plus écramy@ieela conductivité électrique y est plus
faible, et donc que le couplage diminue plus rapigle quand on s’approche de l'axe du
plasma. Dans ce cas, I'hypothése de I'ETL auraitr dfet de prédire un couplage dans des
zones ou le champ serait en réalité écranté. Emmé&ssi I'hypothése de 'ETL n’est pas
correcte dans la zone de couplage, on va sousegdtinconductivité électrique dans la peau
électromagnétique et surestimer le couplage dapartee interne du plasma.

Afin d’évaluer cette nouvelle hypothése, on s’eaté sur des études numériques
utilisant un modele a deux températures publieegMastaghimi, 1985] et [Mostaghimi,
1987]. Ces travaux ont mis en évidence un écartedfe cinétique entre les électrons et les
lourds dans la zone de couplage correspondantieoerB00K. Afin de vérifier I'effet de cet
écart, on a utilisé la conductivité électrique ol 1000K au-dessus de la température des
lourds prédite par nos modéles (Figure VII-6, (bhps résultats montrent un élargissement de
la zone chaude et une diminution de la tempérapwes de l'axe de symétrie. Cette
perturbation de la conductivité électrique va ddaas le bon sens. Ces différences ne sont
cependant pas assez importantes pour expliquécets obtenus avec les mesures.

On a ensuite étudié I'effet de la conductivité thigjue du plasma. La courbe (c) sur la
Figure VII-6 montre le profil de température obtes divisant par deux la conductivité
thermique. La température au centre du plasma autgmainsi que la taille de la zone
chaude. L’effet n’est pas non plus suffisant p&ndre compte de I'ensemble des écarts avec
I'expérience.
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La courbe (d) de cette méme figure montre le résulti calcul combinant les deux
modifications. C’est ainsi que I'obtient le meilleaccord avec les données expérimentales. I
semble donc que I'utilisation de propriétés dedpamt calculées a I'ETL ne soit pas toujours
adaptée lorsqu'on est en présence de forts changdrigues. L’augmentation de
conductivité électrique peut s’expliquer par unrééal’ETL. En revanche, la diminution de
conductivité thermique est plus difficile a jusifi En effet, les écarts a 'ETL vont affecter
cette propriété de transport a travers la conditétihermique réactionnelle qui est due aux
réactions chimiques. A 'ETL on suppose que legtiéas chimigues sont instantanées. La
prise en compte de la cinétique chimique met edeinde ([Pelletier, 2006]) une conductivité
réactionnelle plus faible. Cependant la part déeome dans la conductivité thermique totale
est faible en argon pur et ne peut justifier urvéstn par deux de la conductivité thermique.

Il semble juste de dire que les transferts theresquar conduction sont surestimés dans
nos calculs, mais il est difficile de I'expliquesutdement en remettant en cause 'ETL.

Une derniere explication a été envisagée. Les trada [Tanaka, 2004] sur les plasmas
d’argon hors équilibre chimique ont mis en évidenngphénomeéne de diffusion radiale des
ions Ar (et de chaleur) vers I'extérieur du plasma. Nepasidre en compte cette diffusion
peut expliquer pourquoi on observe une zone centhalplasma trop fine et trop chaude.

2.  Torches procédé

2.1. Torche procédé 40mm en argon pur

Les expériences en argon pur sur la torche prodéddmm présentées au chapitre VI
ont été reproduites. Ici aussi le rendement de lagepa été supposé égal a 70%, estimation
discutable. La Figure VII-7 montre pour chague mede profil de température calculé dans
avec les mémes conditions opératoires. On a uldis@odele P1 mais les calculs avec la
méthode CEN donnent des résultats similaires. Baascalculs, la cible de silicium liquide
n'est pas reproduite (elle était absente lors desunes). On a donc gardé le méme type de
maillage en repoussant la cible plus en aval dmlikement et un imposant T = 300K sur
cette paroi..

Pour cette installation de forte puissance, la taatpre calculée est sous-estimée dans
toutes les conditions opératoires, contrairemerdeaqui a été observé sur les torches
d’analyse. L'écart est toutefois faible (500K auntce) et assez proche de [lerreur
expérimentale estimée (~300K).

En revanche, la zone chaude est toujours tropdiapres les simulations. Il apparait
également que les variations de température capaéde débit d’injection ne sont pas
reproduites par les calculs (Figure VII-8). Seutdélvation de température causée par la
descente de I'injecteur en position basse est dejprécisément par la simulation.

L’effet de lissage des variations de températurernait étre en partie causé par la
surestimation des transferts par conduction maisuffi pas a rendre compte de I'ensemble
des écarts constatés. Lorsque le débit d’injecash important (@ = 9L/min), on peut
observer a I'eeil nu la présence d’'un canal froiccantre du plasma, qui apparait également
sur les données brutes (et sur le profil de tentpeéradans une moindre mesure). Ce canal
froid témoigne du fait que le débit injecté restafiné dans la partie centrale du plasma et la
maintient a une température inférieure. Numériquemee canal froid n'a pas pu étre
reproduit et le débit d’'injection est aspiré daagdcirculation présente a la sortie du tube
auxiliaire.
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Globalement les mémes remarques peuvent étre thtesce cas d’étude que pour les
torches d’analyse mais les modifications proposéeparagraphe 1.2 ne rendent pas compte
de I'ensemble des écarts constateés.
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Figure VII-7 : comparaison calcul-expérience pour & torche procédé.
Ping = 19600W (soit 28kW expérimentalement), Q= 80L/min, Q, = 3,4L/min.
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Figure VII-8 : variations avec le débit et la positon de l'injecteur des profils de température mesués
(droite) et calculés (aauche) avec le débit et lasition de I'iniecteur a z = 51mm

2.2. Torche procédé 40mm en argon-oxygene

Les mesures en argon-oxygene présentées au chdflitsur la torche procédé
reprennent les conditions opératoires des exp@&semen argon pur Q= OL/min, @ =
3,4L/min, Q = 80L/min), sauf pour la puissance, pour laquelie s’est placée a 28kW
électrigues (19600W dans les calculs) et 35,5kWetiédpies (soit 24,85kW pour les
simulations). La Figure VII-9 montre la comparaispaur cette premiere valeur de la
puissance et la Figure VII-10 pour la deuxieme.

La température est assez largement sous-estiméedatanalculs, de la méme maniére
gu’en argon pur. L'écart est également plus impar€2000K pour le mélange Ar 95%-02 5
% molaire contre 500K en argon pur) et on ne pdu$ ponclure que le modele décrit
correctement les expériences. Par ailleurs, lex dedeles de rayonnement ne sont plus en
accord dans ces conditions. La zone plasma semdgdine lorsqu’on utilise le CEN alors
gue pour le modeéle P1 le profil a la bonne formene&i la température est trop basse. Cet
effet vient probablement du fait que les pertesataags sortent automatiquement du plasma
avec le modéle CEN alors qu’elles sont transporééesventuellement réabsorbées avec le
modele P1. On a vu que I'oxygéne rendait tres itapbile phénoméne d’absorption dans des
plasmas thermiques et c’est I'absorption radiagige I'oxygéne qui « aplatit » les profils de
températures avec le modéle P1.

Le fait que le profil de température ait la bonoenfe dans les calculs (bien que la
température maximale soit trop faible) semble indrgque le phénoméne d’absorption est
bien pris en compte (dans le sens ou la fractiomagonnement piégée dans le plasma est
correcte) et que ce serait I'émission qui seraiesimée par nos modeéles de rayonnement.
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Cette hypothése est renforcée par le fait que I @Edit également une température trop
faible et que les deux modéles sont basés sur@esescodes de calculs spectroscopiques.

A notre connaissance, aucun résultat de modélasprédes pertes radiatives n'a été
publiée dans un mélange Ar-O2et il est difficilenslestiguer plus avant cette hypothese.

On peut également remettre en cause les mesurssun@erreur de 2000K est tres peu
crédible étant donné les luminosités respectivas glasma d’argon et d’argon-oxygéne. Les
températures prédites numériquement sont pratiquieee niveau du seuil de détection du
matériel optique pour les calibrations qui ont fstiées (voire chapitre VI). Si les modeéles
prédisaient la bonne température, on observeraitiwminosité significative en argon pur et
presque rien en ajoutant de I'oxygéne, ce qui est gas produit...

D’autres mesures sur des plasmas d’argon-oxygéonggient éventuellement fournir
des informations supplémentaires sur les phénomepgssont mal décrits par nos
simulations. Ainsi, on a négligé la démixtion dés calculs et pour les mesures, et les effets
de la diffusion des produits de dissociation de; i@ sont pas connus. On a également
supposé une distribution de Boltzmann des état#tésxcUn fort déséquilibre chimique
pourrait ainsi fausser les mesures, tout commediesils.
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Figure VII-9 : comparaison calcul-expérience dansd torche procédé en argon-oxygene.
Injecteur en position haute. Ry = 19600W, Q = 80L/min, Q, = 3,4L/min, Qs = OL/min.
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Figure VII-10 : comparaison calcul-expérience danfa torche procédé en argon-oxygéne.
Injecteur en position haute. Ry =24850W, Q = 80L/min, Q, = 3,4L/min, Q; = OL/min.

Cette série de comparaison a bien mis en évidaxegualités et les défauts de nos
modeles. On parvient a représenter correctemerieiepératures dans la partie centrale du
plasma sur les deux types d’installations en aqyam La forme des profils est par contre a
ameliorer et on a pu mettre en évidence le rblepdegriétés de transport dans la forme des
profils simulés. Un bon axe d’amélioration des niesléserait probablement de remettre en
cause l'utilisation de I'ETL en prenant en compte excédent d'énergie cinétique des
électrons, ou un déséquilibres chimique..

En présence d’oxygéne, le probléme s’inverse. Gremtbdes profils de températures
ayant la bonne forme avec le modéele P1 mais laédesityre semble largement sous-estimée.
La forme des profils de température est détermiedeargon pur, en bonne partie par les
propriétés de transport. Avec l'oxygene, la forneeag profil tient plus a I'absorption de
rayonnement par les zones « tiedes » (5000K a 70@X¥phénomene étant assez bien décrit
par le modele P1, cela expligue pourquoi la formree grofils est meilleure en présence
d’'oxygéne. En revanche la non prise en compte de&ngnenes de démixtion ou de
déséquilibre chimique pourraient étre la cause fdds écarts de températures observés.
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Conclusion

Le premier objectif de ce travail de thése estiéelopper un modele de rayonnement
adapté aux plasmas inductifs a pression atmosplesrigonstitués d’argon, éventuellement
mélangés a des gaz réactifs mis en jeu dans uréggode purification de silicium
métallurgique. Le second objectif est d'analysefolectionnement d'une torche inductive
servant & un procédé de purification de siliciuce e modéle doit donc s’intégrer aux autres
meéthodes de simulations développées par le labaragtour décrire notamment la thermique,
I'écoulement, la chimie et I'électromagnétisme.

Les contraintes imposées a ce modéle de rayonresoah donc la possibilité de
couplage avec la thermique et les temps de calonls privilégié I'étude d’'un grand nombre
de cas au développement d’'un modéle plus précis mas chronophage). En outre,
l'utilisation du logiciel Fluent© imposait de negpeésoudre plus de 50 équations aux dérivées
partielles pour décrire I'électromagnétisme etitaasferts radiatifs.

L’hypothése de I'équilibre thermodynamique locagi@ faite pour déterminer les
propriétés de transport et les concentrations ift&sahtes espéces du plasma (Ar; AD,, O,

O, €, etc....).

On a développé deux modeles de rayonnement eson hppliqués a des plasmas
d’argon pur, puis a un meélange constitué a 95%gdiaret a 5% de Hmolaire. Le premier
modele, largement décrit dans la littérature eStH&. Il est treés peu colteux en temps de
calcul mais ne permet pas de décrire précisémsmtiiénomenes d’absorption.

Le second modele, appelé modele P1, permet dansrseon spectrale de décrire
localement les phénoménes d'émission et d'absorptdiative, et propage lintensité
radiative a l'aide d'une approximation diffusiven bhodele P1 avec discrétisation fine du
spectre d’'un plasma, dans un mode de couplagav¥ed un code de mécanique des fluides,
aboutirait a des calculs tres longs et lourds éhotrde commercial Fluent ne le permet pas en
limitant le nombre d'équations utilisateur a 50n ® donc développé des méthodes pour
réduire le nombre de bandes spectrales a trakemadéle spectral de rayonnement est ainsi
suffisamment Iéger pour s’intégrer a des calcudsnio-hydro-électromagnétique de torches
ICP.

En remarquant que la méthode CEN est correct&lesence d’absorption (épaisseur
optiquet<0,1) et que I'équilibre radiatif est attient powr250, on pu réduire les zones du
spectre a traiter aux épaisseurs optiques inteaimédi Ensuite, on a développé une méthode
(déja décrite pour des plasmas isothermes par [Mp@&903]) permettant de regrouper
plusieurs raies du spectre au sein d’'un méme jéqudtion du modéle P1, divisant par
environ 5 le nombre d’équations a résoudre.

Les deux modéles de rayonnement fonctionnent de@sdemps de calcul relativement
courts car la majeure partie des opérations etisééaen amont des simulations qui elles
n’utilisent que des fichiers de « propriétés radest ». La génération des propriétés radiatives
demande de grand temps de calculs pour les mockiéls reposent tous deux sur un calcul
fin du spectre a toutes les températures consislédée300K a 12000K pour des plasmas ICP
a pression atmosphérique). D’autres modeles denreyoent (celui des caractéristiques
partielles notamment) font également le choix dicwatres long fichiers de propriétés
radiatives afin de pouvoir alléger les modéles dasssimulations qui font généralement
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intervenir de nombreuses autres équations (theemiquecoulement, chimie,
électromagnétisme, turbulence, etc....).

Afin de fournir une base d’évaluation de nos satiohs, on a réalisé plusieurs séries
d’expériences. D’abord sur des torches d'analysec ale I'argon pur car les conditions
expérimentales sont mieux maitrisées sur des sgstéla faible puissance et parce que la
littérature y afférent est plus abondante. On aign mettre au point la méthode de mesure
de la température (mesure par intensité absolupedmaie) et la comparer aux résultats
d’autres équipes sur des installations comparalidesa ensuite réalisé le méme type de
mesures sur une torche de purification de plusdggmuissance avec la méme méthode
d’évaluation de la température. Lors de ces expée® on a utilisé de I'argon peu puis le
mélange Ar-Q décrit précédemment. On a ainsi évalué I'influedaedébit d’injection et de
la puissance induite sur le profil de températursatie de torche.

En confrontant les mesures et les simulations qu anettre en évidence certaines
tendances qui nous semblent significatives.

D’abord, le phénoméne d’absorption est relativenpsu important dans un plasma
d’argon pur et les deux modéles de rayonnementatdnaes champs de températures trés
voisins pour les deux types de torches considétéeméthode CEN semble donc suffisante
pour décrire des plasmas d’argon pur. Par aillébest apparu que le rayonnement est un
mécanisme de refroidissement mineur dans les terdlamalyses en argon pur (moins de
10% de la puissance injectée est rayonnée horg¢adma) alors qu'il est la principale perte
d’énergie dans les torches de grande puissanca $006). Ceci est mis en évidence par les
deux modeles.

Les champs de températures simulés sont en bondaacec les mesures méme si la
forme du profil n’est pas toujours bien reprodui@n a pu montrer que [l'utilisation de
I'hypothese de I'ETL pour le calcul de la conduitévthermique et électrique pouvait causer
ces écarts entre les calculs et les mesures. Ureesaurce d’erreur possible est I'application
de 'ETL a la chimie. Cette hypothese ne permetdmsdécrire la diffusion des especes dans
le plasma qui pourrait avoir un effet sur les change températures et le couplage
électromagnétique (par exemple la diffusion radis ions A dans la zone de couplage).

En injectant de I'oxygene dans le plasma, on ofesexpérimentalement une forte
augmentation du rayonnement a une température dpanégefroidissement du plasma et une
diminution de son volume. L’évolution est la ménansl les calculs. L’analyse quantitative
des calculs montre cependant que le rayonnemesuesttimé en présence d’oxygene. Soit
I'absorption est sous estimée, soit I'émissionseséstimée. Une autre possibilité est que cet
écart soit du aux déséquilibres chimiques, soumdode retard a la recombinaison par
exemple.

Le rayonnement devient la source principale deoidiBsement dans les torches
d’analyse en présence d’oxygéne. Dans les torclue®gé, la part de puissance perdue par
rayonnement augmente aussi. La présence d’oxygahet iégalement un chauffage par
rayonnement important dans les zones de fort gnadie température, ce qui ne peut pas étre
décrit par un modéle CEN. Il semble donc que lahod# CEN ne soit pas suffisamment
précise pour décrire des plasmas contenant dedéme. Cette imprécision vient du fait que
'oxygéne possede des niveaux d’énergie prochdertiamental et faciles a peupler méme a
des températures « intermédiaires » (<5000K). Linau® CEN montrera donc probablement
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la méme limite avec toutes les especes possédamtivkaux excités bas en énergie, c'est-a-
dire tous les éléments sauf les gaz rares....

La mise en évidence de cette limite induit cepehdae perspective intéressante. La
plus grande part des transferts radiatifs en poesdiespeces réactives sont dus a quelques
transitions dont le niveau absorbeur est proche fahdamental (mais différent du
fondamental !). En décrivant tres précisément aedgges transitions importantes avec un
modéle spectral et en traitant les autres avecmdglisation simple, on pourrait aboutir a
une description légere et précise des transfedtifs dans les plasmas contenant des
especes réactives.

Nous n'avons pas pu identifier au cours de I'étlioiegine de la sous estimation de
température moyenne des plasmas d'Argon-Oxygeff@utlremarquer que la démixtion n'a
pas été prise en compte ici et pourrait une soumpertante d’erreurs, tout comme les autres
phénoménes hors équilibre comme le déséquilibmighie ou (par ses conséquences sur les
distributions d'états excités), le surcroit d'éreginetique des électrons. Qualitativement, les
simulations réalisées reproduisent bien les expée® et on peut envisager d'étendre ces
meéthodes de calculs a I'étude d’autres phénomeameseg transferts thermiques. L’étude de
la photochimie en présence de la cible de silicligmde est une voie de développement qui
nous semble intéressante. Un modeéle couplé de uikér chimique-radiatif pourrait aussi
étre mis en place.

Pour lever les principales limites mises en éviget@ns nos simulations (la forme du
profil de température et la surestimation des paddiative en présence d’oxygéne), il faudra
s’affranchir du probleme du rendement de couplagtudtif. La méconnaissance de la
puissance réellement transmise au plasma par tiedu rend bien plus difficile la
confrontation des calculs et des expériences. Undeépoussée de I'électromagnétisme
pourrait résoudre un certains de nombre de prold@ndournissant une meilleure évaluation
du rendement de couplage et en nous éclairant’sffietldu champ électrique sur les
propriétés de transport ainsi que sur la validéél'dypothése de 'ETL dans la zone de
couplage. Une telle étude compléterait bien legtra déja effectués au laboratoire sur les
déséquilibres chimiques [Pelletier, 2006] et lexcamnismes de transferts radiatifs abordés
dans cette these.

Enfin, I'introduction d’autres espéces réactivesigddes modeles de rayonnement
('hydrogéne pour commencer) fournirait une repnésigon trés compléte du procedé de
purification de silicium qui est la source de céttede. Les méthodes décrites tout au long de
cette these peuvent trés certainement étre appkgaéetout type de plasma thermique a
pression atmosphérique ou haute pression, comnpdal@®as d’arc par exemple.
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ANNEXE A : Prise en compte du recouvrement des rage

Importance du phénomeéne

Dans un milieu émetteur et absorbeur, le phénond&issorption n'est pas linéaire
s’il est significatif. Pour les plasmas étudiés aela concerne surtout les raies intenses du
spectre.

On a vu que les phénomenes d’élargissement desarii@ine grande importance pour
le calcul des transferts radiatifs. Lorsque deargitions sont proches en longueurs d’onde et
sont suffisamment élargies, leurs profils peuverg secouvrir. C’est presque
systématiguement le cas pour les raies de l'oxygamese présentent sous forme de
multiplets. Un multiplet apparait lorsque qu'unede de dégénérescence se produit. On a
alors différentes transitions avec des propriégEstsoscopiques identiques, mis a part leur
nombre quantique angulaire J. Un exemple de mettige I'oxygéne est donné dans le
tableau 1.

Elément )\0 (A) Aul (5'1) EI (eV) Eu (eV) JI Ju Astark Wstark
3947,295  4,91E+05 9,1460906 12,286193 2 3 0,014 6,26E-02
0] 3947,481  4,88E+05 9,1460906  12,286045 2 2 0,014 6,26E-02
3947,586  4,87E+05 9,1460906  12,285961 2 1 0,014 6,26E-02
Ar 3947,505  5,60E+04 11,548353  14,688289 2 2 0 0

Tableau 1 :

Lorsqu’on traite les mélanges de gaz, il se pew des raies isolées quand on
considére des corps purs recouvrent les transitgsues d’autres atomes. La raie Ar 395nm
en est un exemple puisqu’elle chevauche un multif#d’oxygene.

L’'absorption n’étant pas linéaire, on ne peut pagliger les phénoménes de
recouvrements qui augmentent fortement la fraadiénergie piégée sur une distance donnée.
Par exemple, la valeur du CEN dans un mélange Ap&Rf augmenter d’'un facteur 10 ou
plus si I'on ne tient pas compte de la superpasities profils au sein des multiplets de
'oxygene.

Traitement du probléme

Etant donnés les différents cas de figure amendat superposition de transition
radiatives (multiplets ou raies isolées de difféseatomes se superposant dans le cas des
mélanges), on a mis en place une procédure systgmaprenant en compte toutes les
possibilités rencontrées dans le cadre de cettie &tu

Il faut tout de méme noter que l'absorption parctsmtinuum n’entre pas dans la
procédure décrite ici.

La Figure 1 décrit la maniére dont sont traitées dennées spectroscopiques pour
pouvoir décrire la superposition des raies et g&¢nénsuite la base de propriétés radiatives
correspondant au modele considéré (P1 ou CEN).

148



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans besmas

Données

spectroscopiques de \ Regroupement des données Comparaison avec les
l'argon / et tri par ordre de longueur transitions proches

Données donde dans le spectre
spectroscopiques de
I'oxygene

Largeur
carractéristique des
profils

Base de données des
raies isolées

Base de données des
transitions avec
chevauchement pas de longueur d'onde
fixe pour chaque raie

pas de longueur d'onde adapté
a la raie la plus fine du groupe

Calculs de chaque profil Concentrations des Traitement "normal” et
sur I'ensemble des ‘ dlffergntes espéces en generatp’n ,de la base
longueurs d'onde définies foncn?n de la de propriétés

pour le multiplet température radiatives

sommation des différents
profils du multiplet

Figure 1 : traitement des raies dans le cas de mélges de gaz avec chevauchement de certaines
transitions.

La précision de cette méthode de traitement degacithements de raies a été testée
dans le cas des raies d’argon et d’'oxygene doneies le tableau 1. La comparaison des
deux profils est présentée dans la Figure 2. Lrgelais a mi hauteur des profils obtenus sont
de 0,45A et 0,47A pour la mesure et le calcul respement. Il semble donc que la procédure
de traitement des recouvrements de raie préseritpermette de bien rendre compte de la
forme du spectre considéré. La température indiquode la mesure peut étre considérée
comme correcte a +/- 300K.
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1.20E-01 4  Ar394751A — 03947A + Ar3947 A Calculavec | g0 00
’ recouvrement (10000K) '
——03947A + Ar3947 A Mesure
1,00E-01 - 0 3947,48A (~9800K) - 50,00
5‘ 8,00E-02 - 2?2 0 3947,58A ?5:" L 40,00
D 03947,29A Py
S e
< 6,00E-02 - ? 30,00
(&) Q
@ £
D 2
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< g
- £
2,00E-02 + - 10,00
0,00E+00 T \ ‘ 0,00
3,9465E-07 3,9470E-07 3,9475E-07 3,9480E-07 3,9485E-07
longueur d'onde (m)

Figure 2 : calcul et mesure des transitions radiaties d’argon et d’'oxygéne se chevauchant dans la
gamme de longueur d’onde 394-394,8nm.

On ne distingue sur cette figure que 3 des 4 pgien@us. Du fait du bruit et de la
proximité en longueur d’'onde des différentes triamss, il n'est pas toujours possible
d’observer en détails le spectre d’un multipletah@oins les pics indiqués reviennent sur
plusieurs mesures distinctes et semblent doncsymorelre a la réalité du spectre. Si deux pics
trés proches ont des intensités trés différentesleux peut se trouver noyé dans le profil du
second est n'est des lors plus observable par legsyems employés ici.
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ANNEXE B : Calcul des parametres SOM eASim du
modele des caractéristique partielles.

La représentation que fait [Simonet, 1997] de cettéthode est tres utile a sa
compréhension, elle est reproduite ici dans ceflgutre 1).

\

(1) € (2) &()"exp(-TI&-x|)

(3) K(@'e(x)"exp(1Ex]) \ \
, §*exp(-TlEx)
! (3)

£(x) *exp(-1(x) \
(2) e(x)*exp(-Tfex) « OO

| | |
0 £ X

Figure 1 : description des transferts pris en com lors de la résolution de I'ETR sur un segment paa
méthode des caractéristiques partielles

(1) Emission au point x (o§)

(2) Fraction de I'’émission au point x (@) atteignant le poing (ou x)

(3) Fraction de cette émission absorbée au fofoti x), le reste est perdu hors du segment.

On obtient le flux radiatif par un bilan d’énergaiative en un point x :
0.(1(x,8,)8,) = Ein — Eout I 1
On peut remarquer sur la figure 1 :

= IK({)E(X)G_(TE_X)df +e(x)e”™ Il 2
= [k()e(E)e g .3
[Sevast'Yanenko, 1977] montre ensuite que)(peut se mettre sous la forme :
0.1 (x,8,)8,) = k(x)B(x)e "™ - T[B(g‘) - Bk (K (&e TV ag .4
0
0.(1(x, &) &,) = Sonfy, —TASin’(E,X)d{ I 5
O

On peut alors faire apparaitre I'intégrale sur le spectre :
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© X
Sony = [ Bo(X)&, (X)exp[ &, (7)dm)dA Il. 6
0 0
© X
ASIM(&, X) = [[B10(£) = Bo (X)) (E)K 4 (X) exp- [ &, (7)d)dA Il. 753
0 0

L’intégration sur le spectre dans SomA&m est fonction du chemin optique du photon
émis. C’est une opération longue, méme lorsque le chemin optigisetbstrme. Il est donc
difficile de réaliser cette intégration a chaque itération et pour ehpipfil de température
rencontré lors du calcul. On va donc tabuler, avant la simulptmprement dite, les termes
Som etASim pour des profils de températures et de pression donnés. Laalcdil on

cherchera a interpoler les profils rencontrés pour se ramener a ceux quitahti&® (figure
2)

MNT
T(&)
" T(m)
\_\—\\
T(O)
o T'X)
T(m)
o
0 & n X

Figure 2 : interpolation du profil de température de maniére linéaire
pour SOM et bilinéaire pour SIM, les aires coloriés figurent la
conservation de l'intégrale de T sur le chemin opgjue

Les valeurs de Som &Sim dépendent fortement des températures sur le segment
[OX]. Le paramétre sensible est la température source (en O) pour S8emtetpératures en
& et X pourASim. Les profils de températures étant considérés comme linéaires denair
interpoler le profil calculé tout en conservant les paramétres sensibleshaljue
caractéristique partielle. Par ailleurs, [Soloukhin, 1984] insistele fait que pour une plus
grande précision on doit également conserver l'intégrale de la températue cdemin

optiquedeq pour Som eASim. De ce fait on doit interpoler la valeur de Som a partiade |

température calculée au point O et on doit calculer une températufepenmettant de
conserveJqu. La valeur de Som dépendant peu de la température en X, la valeur que

choisira I'algorithme dans la base de données dépendra peu deXiagiron du profil de
température choisi. Un profil simplement linéaire conviendra donc biers [Soloukhin,
1984], (figure 2). Dans le cas d&im, on doit conserver les deux parametres sensibis T(

et T(X) ainsi quq'Tdn. Pour réaliser cela on doit utiliser un profil bilinéaire (figured),

n :ETX. [Soloukhin, 1984] et [Koval'skaya, 1984] montrent queygeetd’approximation
donne de bons résultats.

Les paramétres Som ASim sont longs calculer. On se propose de réaliser, avant le
calcul du rayonnement, une base de données de ces deux grandeuci@ndera pression,
de la température et du gaz. Som8tm contiennent une intégration sur la fréquence qui doit
étre faite raie par raie en tenant compte des différents mécanismes d’élargisgaus,
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séparément pour le continuum. Les bases ainsi constituées corttiesnesdeurs de Som et
ASIim sur les segment€X] qui sont contenus dans [OX]. On récupére la valeur de ces
grandeurs sur tout le segment en additionnant ou en intégeadbhnées contenues dans la
base sur [OX]. [OX] doit donc étre décomposé en segmergspgliits sur lesquels on peut
interpoler Som eASim a partir de la base de donnée [Koval’'skaya, 1984].

A partir de cette base de données, le calcul du rayonnement paolatierp des
valeurs calculées précédemment est beaucoup plus rapide. Cependantlbitmarge fait
avec I'hypothese d’une variation linéaire de la température sur [OxL;omient mal aux
forts gradients de T.

Notons par ailleurs que si la température ne varie pas entre O etexmie Som
correspond exactement au coefficient d’émission netteéSeh est nul [Koval'skaya, 1984],
[Simonet, 1997].

Il conviendrait également d’étudier la maniére de passer du fluxnssegment a un
flux volumique. Cette étape d’intégration, qui ressemble un pewae fait le modele DO ne
semble pas évidente. En chaque point du calcul, on doit éValdeergence du flux radiatif
selon un nombre donné de directions (10 a 20 selon [Erraki,)1289¢iétermination de ces
directions peut se faire aléatoirement mais il peut étre judiciewesdarédéterminer ([Erraki,
1999] [Comte, 1997]). De plus, [Erraki, 1999] montre quilétoupage de chaque direction
(ou segment [Ox]) en une vingtaine de trongons est un bon comspentre preécision et
temps de calcul.
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ANNEXE C : [Lacombe, 2008]

Lacombe J.G. et. al.
J. Phys. D: Appl. Phys. 41 (2008) 165204

C’est un article reprenant les comparaisons calcul-expérience dans les dtanhbse.
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The role of radiation in modelling of argon inductively
coupled plasmas at atmospheric pressure.
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SIMAP/EPM, UMR CNRS 5614, Institut National Polytechuregde Grenoble, 1340 rue
de la piscine 38402 Saint Martin d’'Heres
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Abstract. Modelling of inductively coupled plasma at atmosph@ressure has been developed
for years, integrating fluid dynamics, electromaigm and heat transfer. In the present work,
special attention has been devoted to the radidtemsfer. Two radiation models have been
implemented: the net emission coefficient and then®del. These models have been run with
different torch geometries and input powers. Theupetric study shows they are very sensitive
to parameters such as thermal and electrical cdivitycof the gas, and input power. The
temperature distributions have been compared wigasurements available in literature. The
spectral P1 model is more accurate at the expeh#iseocomputing time. The radiative heat
losses are below 5% in small torches like thosel usespectro—chemical analysis, but can
overcome 40% in large torches (40mm diameter orejobecoming the main cooling
mechanism.

PACS category50
Submitted to Journal of Physics D: Applied Physics

1. Introduction

Inductively coupled plasmas (ICP) are used in sewa&hge of industrial applications like high purity
silica synthesis, nanopowder synthesis, spectroida¢ranalysis or recent developments in silicium
purification process for photovoltaic applicatiofis]. Numerical modelling is a useful tool to
understand phenomena in plasmas. The first onerdiimeal models were developed in the late
1960’s in the aim to calculate radial temperatuddiles [2, 3]. Miller and Ayen were able to calaté

the two dimensional temperature field in a torctsblving two-dimensional energy equation and one-
dimensional electromagnetic field equations [4]crigset al. modified the Miller's model and applied

it to the argon and nitrogen spectrochemical ICP gp They were able to predict the plasma
continuum and the analyte emission profile. An gl expression was used for the radiant power,
based upon experimental measurements by Schdilad{7]. Mostaghimiet al. have also developed

a computer model for the calculation of the two elirsional emission pattern for a spectrochemical
ICP [8, 9], focussing their attention on the armalgmission and assuming the plasma to be optically
thin. Yang and Barnes [10] have simulated a low groexygen plasma, but without improving the
radiation model. They have also compared the simomaresults with electron and excitation
temperature measurements [11]. More recently, Rramd his collaborators [12, 13, 14] have
published ICP simulations coupling fluid mechanés electromagnetism. However, the radiation
model was not precisely described.

All these works were carried out in the frame aéafic applications, like spectrochemical analysis
powder treatment. These models can be convenientirioflight” processes, but they are more
descriptive than predictive. They are not well addpto the scale-up of industrial processes. Then,
there is a need for more general and more accomadielling of the radiation in plasmas.

In this paper, numerical methods to simulate ICReltged in our laboratory are presented. A
particular attention has been paid to radiation eélmthbecause radiative heat fluxes may have a great
importance in the flux balance of large ICP disglearwith high input power. Many authors like
Essoltani [13], Gleizes [15] or Cressault [16] hased the NEC (Net Emission Coefficient) model to
determine the behaviour of radiative heat fluxethim plasmas. This model is known to give a good
prediction of temperature [13] but the radiativeses strongly depend on the chosen plasma radius
(Rp), which is an arbitrary choice. A spectral P1 nidd&] has been developed by Modest which is



The role of radiation in modelling of argon inductively coupled plasmas at atmospheric pressure. 156

thought to be more accurate than the NEC method dare$ not require the use of an arbitrary
parameter. The P1 model was used to compute naaliatiensities and fluxes at wavelengths for
which the plasma is not optically thin, that issty optical thicknesgy) is greater than unity.

If many measurements on low power plasmas like usetiemical analysis are available in literature
[11, 19-24], only few can be found on ICP dischargé high power for industrial applications
(>10kW input power, >20mm radius torches). Themefaode validations have first been carried out
on analytical ICP by simulating analytical torcipeesented in literature [19, 23].

Generally, the plasma is supposed to be axisymatidcin Local Thermodynamic Equilibrium (LTE).
The test cases are argon ICP of small size (analyslystems) with various frequencies (27MHZ to
100MHz), flow rates, input powers and torch sizes.

A parametric study is presented to determine tocwtparameters the calculations are the most
sensitive, under the assumption of local thermodyoaequilibrium. The effect of transport
properties, and input power are investigated.

2. Physical and numerical models

2.1 Flow calculation and fluid properties

Standard models contained in the commercial soévidnent, specialized in fluid mechanics, are
used to describe the fluid flow (Reynolds-Averadéalier-Stokes equations, with a fluid density
function of temperature but not of pressure), thibulent friction and heat flux (RNG &model with
two-layer law-of-the wall), the coupled heat tramgbroblem (conduction, convection and radiation,
the latter described by specific models, descritdw).

The electromagnetic force is imposed as a voluraecedfor momentum equations, and the induction
heating as a volume source in the energy equalioese source terms are calculated by the induction
model, described in the following paragraph.

The properties of argon at high temperatures antbstheric pressure (introduced in Fluent as
temperature-dependant tables) were calculated thitiT & Twinner thermodynamics code [25]. This
code calculates the composition of the mixture Ar,, Ar'*, € by minimization of the Gibbs free
energy under LTE hypothesis. Density, specific alpyrand heat capacity of the mixture are deduced,
and transport properties are obtained (viscosiggtecal conductivity, heat conductivity) from the
kinetic theory of gases. The heat conductivity anthalpy include the effect of chemical reactions
(here, the ionization).

2.2 Inductive coupling
The electromagnetic problem is solved using a harem@&-V formulation, with an imposed current

density j.(t)in the coil. This induction module has already bescribed [1]. Only the main
features are recalled here.

Using the hypothesis of axisymmetry, the electtiment | and the vector potentiahhave only one

component, alond, so that there is no need for an electrical paiehto close the current loops,
except in the coil where a gradieGtof electric potential is present in tifedirection. The magnetic

field B=0x A is contained in the-z plane, and the current density can be writtemguttie electric
conductivity o:

oG
j=0(G at) (1)

The electromotive force due to the motion of thespla has been neglected in the Ohm's law (1). The
magnetic Reynolds number, at a characteristic uglod,~40m/s R,=u.0.Uy.R~0.003 is small
compared to the shield parameReru.0.wRP~200 (whereR=D,/2 is the internal radius of the torch,

4 is the magnetic permeability of vacuum amed00Q2'm* is the maximum electrical conductivity

of the plasma). Furthermor®,<<1 so that the magnetic vector potentfalis the solution of a purely

diffusive induction equation (coming from the Ohnals/, the Maxwell-Ampere equatiofi x B = /4
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and a gauge conditioll. A=0), that can be written in harmonic cases usimgabmplex amplitudes
As, jsandGe (andi=\/-1):

0=A%—ﬂ0%+u069—ﬂ0im% (2

This complex equation has to be solved in the whimmain, including a part of the surrounding
atmosphere large enough to enable the magnetie imelose freely. We choose here a cylindrical
domain of height and diameter equal to 30R, R bénegtorch radius. The boundary conditions are
A#~0 on the outer surface adé/0r=0 on the axisAy and its derivatives are continuous at internal
boundaries between materials, because there srranfagnetic material, and the source tpw, is
zero except in the coil, where the two last termequation (3) are replaced py. . is the imposed
current density in the coif3y can then be reconstructed from the calcul&igd the coil).

The induction equations (real and imaginary paft$2y) were implemented in Fluent, using user-
defined scalar transport equations and user-deffaadtions to program the source terms and to
provide the necessary interface [1]. The solufigfm,z) was used to calculate the current density (1),

the electromagnetic forde= j x B per unit volume, and the joule heat souge§’/ o per unit volume.
Those latest two fields are not harmonic, but aslpet of two harmonic functions, they have a mean
part f =Re(j xB" )/2and ¢=].] /o, where * denotes the complex conjugate and Re(yehl part.

The fluctuating parts off and { are not taken into account because of the higiu&ecy and the

inertia of the fluid.

The coail is represented by a hollow copper cylingemwhich a uniform current density is imposed.
The value of this current density is modified atlederation, using the linearity of (2), to retréethe
power input (integral ofyin the plasma) specified as a calculation paramete

2.3 Radiation model

Two models have been developed ta LO0E+08 7 .
take radiation into account: NEC and © Rplem /
P1. L00E+07 +—| _g_Rp2cm
2.3.1 NEC model | + Essoltani et al. /
This model has been largely described 2 1,00e+06 +—  Rp=lcm
in literature [13].The sink term for § "
radiation in the energy equation is
calculated as a function of temperaturg  1.00E+05 .
using the Planck blackbody function
B, the spectral absorption coefficient o *
k'yand a ‘plasma radius"R,, , 5500 6500 7500 8500 9500
representing the size of the absorbin temperature ()
medium (assumed isothermal) around Figure 3 : NEC calculated for different plasma radi
the point to be considered: compared to published NEC.
— 0, .
4rE, (T) = 47| BRK') exp{—/(/, Rp]d/l 3)
0

The argon spectral absorption coefficierif was calculated for lines and continuous radiatibime

calculation of the continuous spectrum takes radiatecombination and Brehmstrahlung into
account. Other phenomena responsible for continuagation were found negligible in the
temperature range of the plasmas studied herenesan find in literature [16]. Line profile is an
important parameter for NEC calculation. Dopplegn\der Waals and Stark broadening were taken
into account. The theories used to calculate lirmadening have already been described [26]. The
NEC calculated for the present work (figure 1)nsgiood agreement with the values published by
Essoltani et. al. [13, 18].
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In the case of argon plasma in torches of a

LEv2l —Rp=0m few centimetres of diameter, the influence of
o 1E+20 . . . .
2 o \ — Rp=1le-6m p!asma radius is Weak_, as soon as it is
T eus different from zero. This can be seen on
a1, - Rp=1le-2m T .
? e [ T figure 1: NEC values are close fop R 1cm
2 el / f \ |- rp-ze2m| and R =2cm.
(S .
U a5 /Z‘ }I Figure 2 shows the spectral NEC
% 1E+14 | i | \ (,(1,T)=B%", exr{— K') Rpl) values for
o 1E+13 .
? ea ] B an argon resonance line and for several
10481 104815 10482 104825 10483 104835 10484 | Plasma radii. The spe_qtral NEC does not vary
wavelength (&) much for plasma radii close to macroscopic
Figure 2: Spectral NEC for Ar104,8nm resonance line S?ales .(tOVCh fadlL_JS, hot zone characteristic
for several plasma radii (m). Logarithmic scale. dimension ...). This corresponds to the fact

that optical thickness, = R, becomes >>1
for central part of resonance lines whenr&aches the order of magnitude of 1mm. For latgenpa
radii, the fraction of radiative losses due to teeonance lines becomes weak (5% for 1gmaR
9500K) and most of the losses come from lines witlak absorption (75% for 1cm, Bt 9500K). For
the central part of these linag,ranges from a few units to a few hundreds.

2.3.2 P1 spectral model
The P1 model is meant to reproduce the absorptiengmenon more precisely.

2.3.2.1 Definitions and conditions of use

Three cases of optical thickness in plasmas haea ldefined: optically thin, optically thick and

intermediate.

When the plasma is optically thimy,&<1), the exponential term in (3) wherg R involved equals

unity, and the absorption is negligible, whatevee temperature along the optical path. NEC

calculations are well adapted when there is almostbsorption. NEC was used for optical degpth,

<0,2. The calculation of optical thickness is basedorch radius and spectrum calculations desgribe

above.

The plasma is said optically thick when radiatiggigbrium is reached. Test cases used to calculate

radiative intensity between two walls with an albéog medium between them show that black body

radiation occurs whem,>2500. It is the case for the central part of resorines. Near central

wavelength, optical thickness is larger than 2560 there is no radiative heat transfer at these

wavelengths. They are not included in the radiatimdels. We have to point out that the wings of

resonance lines do influence radiative heat trassfied can not be neglected.

When the optical thickness is intermediate, theafs&n arbitrary plasma radius is a source of error

The wings of resonance lines and a few tens ofraliges are in this case and have a great influence

on radiative heat transfers. Therefore, they haumetprecisely taken into account.

The spectral P1 model does not require any arpifparameter and describes well the absorption

phenomenon [17]. It is a diffusive model:
e Pl (o

z 3k,0z" rdr  3k,0r

Where G is the radiative intensity integrated over solitjla at the wavelength and B the black
body intensity. (4) is written in cylindrical coongtes.

In the case of optically thin lines, NEC and P1 @wavenient; at the expense of calculation time for
P1. The principal limit of the P1 model appearstotreatment of opaque surfaces at low optical
thickness. When the characteristic propagationtleagya given wavelength is small compared to the
mesh size, radiation behaves in a diffusive mawi@reas radiation should propagate more or less on
a straight line when the absorption length is lafam to 1cm). Errors may appear at low optical
thickness when opaque obstacles are present:ioadiabuld “diffuse” around the obstacle instead of
creating a “shadow” behind the obstacle.

)=—K,(41B, -G,) (4)
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2.3.2.1 Solving the P1 equations

When P1 is used as a spectral model, the plasn@rspe has to be discretized. As absorption
coefficient of argon varies strongly with the wassmdth, the spectral model is justified.

Each P1 equation has to be solved on a spectabaltwith constant absorption coefficient. This
would cause prohibitive number of equations whestrditizing separately tens of lines (the ones with
intermediate optical thickness). To simplify, linegh similar spectral absorption coefficient mag b
regrouped, discretized and solved with a uniquefetuations.

Modest [17] has proposed a method to regroup skeweeavals of the spectrum in an isotherm case.
The method consists in solving two spectrum intisrvath the same equation, by adding emissivities,
if they have the same absorption coefficient. Thithod was generalized to non isothermal plasmas.
In a non isothermal radiating medium, two spedtrdrvals can be solved with the same P1 equation,
provided they have the same absorption coeffidmmany considered temperature.

The absorption coefficient for a line can be writ{e m?):

4
COTI=2 Apn 3—| (1- e EEVNT) PO Ty =k POALT) 5)

Where PY}) is the line profile, g the degeneracy of the le¥g, the transition probability and the
absorbing level densityk’;; is the integrated absorption coefficient. If sevdines have the same
integrated absorption coefficient and the sameilprof the considered temperature range, they ean b
grouped together. Variations of the integrated giigin coefficient with temperature mainly depend
on the absorbing level number densiyy=nyexp(-E; /KT . Two lines can not have the same

integrated absorption coefficient on a wide tempeearange if their lower energy leve] & not
close.

For a given element, collisionnal broadening depemd the excitations levels and Doppler
broadening depends on the energy difference betthemses levels. So, to obtain identical profiles fo
any temperature, two lines must have their uppdr@aner energy level close to each other.

In the end, to group two lines, one has to finahditon with a similar absorption coefficient atih
central wavelength and for a given temperaturenTfeboth lines have energy levels close to each
other, they may be grouped together when using themodel.

Table 1: Example of argon lines that can be regrougd when using a spectral P1 model. J is the angular
quantum number for a given energy level

Central Lower level  Upperlevel J J Transition K(Ao, To)
wavelength (A) E (eV) E.(eV) probability (") (m?
8408 11,82 13,30 1 2 2,2310 178
8103 11,54 13,17 2 2 2,4510 148
763t 11,62 13,1¢ 1 1 2,50.1( 13€

A difference of about 15% in the line absorptiorefficient was considered as acceptable when
applying those criteria. For example the linesdhl¢ 1 may be grouped together with the method
presented here. The reference temperatyris TOO00K. Those criteria were tested for soméhef
predicted groups of lines between 6000K and 1000BKsorption and emission are weak for
temperatures below 6000K in the case of argon, tggtobvious exception of resonant lines.

It appeared that line profiles effectively remaiithin 15% of error in this temperature range, which

of interest for radiation calculations.

Lines in table 1 were regrouped and then spectdifigretized. 5 or 6 P1 equations (depending on
geometry) were devoted to solving radiation trarssfitie to those three lines. Note that some lines
could not be regrouped and were treated on their with several P1 equations. Resonance lines can
only be regrouped with other resonance lines becther absorption coefficient decreases, a bity wi
temperature when other lines have increasing absorgoefficient with temperature.

This method enables to reduce by a factor 5 tch&humber of P1 equations to be solved compared
to separate line discretization.
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Boundary conditions for P1 equations are detaitefd Y]. The boundary condition involves a balance
between the wall emissivity, the radiative inteysi{r,s) integrated over solid angle GJ at the
boundaries and the radiative heat flux reachingulk It is thus a mixed boundary condition (6, 7)

G+24.A = 4jﬁ ,lu(8)s8ndQ =43, (6)

G is the P1 unknown;,Js the wall's radiosity andj = 0G /3« is the radiative heat flux.
[17] shows that eq. (6) can be written as followsew using the P1 model :

- £
q.n =(0G/3k).n=———( 47t,, -G 7
q ( ) 2(2_5)( bw ) ( )
Where ¢ is the wall emissivity assumed to be constant dbher whole spectrum (gray bodies).
Radiation is coupled to the energy equation throwgh heat fluxes and radiation balance in a cell

(-«, 4B, -G,)) which is introduced as a source term in the energy equation.

3. Calculation of radiative heat fluxes for differant torch configurations

One of the goals of this study is to predict radeheat fluxes in plasmas for industrial applicas,
the size of which is greater than for analyticaPlCBoth torches have been simulated. They areeof t
same type (figure 4) and the data representing tikegiven in table 2. Note that for analytical ICP,
flow is upward whereas it is downward in the caSkumer plasmas (figure 3).
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Figure 3: Temperature fields calculated with NEC (&ft) Figure 4: Plasma torch.

and P1 (right) radiation model on a 19,6kW, 40mm

torch. For A, B and C, see the text.

Inductor
3

A
Y

Radiative heat fluxes and overall radiative losbese been calculated in those two different
geometries with the NEC model and the P1 spectoaets (figure 3). The data for this geometry are
given in table 2.

The first result is that in large plasmas, the cb@f the radiation model does influence tempeeatur
profiles (figure 3) and radiative heat fluxes. Tbé&n not be observed in analytical discharges |23].

a consequence of this, temperature measurementargm plasma discharges may enable one to
demonstrate the interest of the radiation modeahédfe are lots of simulations of large torches93,
14], to the author's knowledge, no temperature mmessents were published on such devices.
Adapting temperature measurements to large plasawars is the next step of the present study.
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Table 2: Input parameters for ICP devices simulatios.

Michaud Regtet.al. 32mmtorch Process torch
[8] [2]

D; (mm) 27 18 32 40

D, (mm) 24 16 30 38

D3 (mm) 1.2 1.2 7 7
Qi(L/min) 10 12 60 90
Q. (L/min) 0 0.3 3.3 3.3
Qs(L/min) 0.17 0.6 3 3

P(W) 1750 1200 3000 to 12000 to
12000 20000

F(MHz) 40 100 3,46 3,46
Deoil (mm) 32 26 34 40
Heoi (Mm) 30 15 51 65
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Comparing local energy sinks calculated with P1IdB€ models shows the larger size of the
medium makes it possible to absorb large amountadiition. Figure 5 shows the local energy sink
as a function of temperature in the two torch gagae®described here (analytical ICP of 1200W and

process torch of 12000W). The absorption effeceddp on local temperature and on radiation

around the point considered. In some areas ofldsma (noted C in figures 3 and 5), absorption is
greater than emission and radiation will warm ughszones. This cannot be represented with a NEC
model. The use of the P1 can be of importanceeassbrm-up” term can reach 10% of the maximum
radiation sink term. Note that the phenomenonggiBcant only in large torches (A and B on figure
5). In small torches, departures form the sink secaiculated with NEC can be observed but they are
not significant. In this case, the sink term cadted with P1 model is very close to the one obthine

by [13] with NEC.

8,E+0O7

tempergure [K]

tarch . j
7 E+07 4+ - process torc ;
@arnrr, Pl —"*;ff

BE+07 T '{%«
- # MEC m=1cm, -
£ SE*07 171 Essottani et al o),
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= 4,E+07 o analygistorch P~ | i
B oaE+07 4 @7mm), P H—
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5 2.E+07

1 E+07
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Figure 5: Energy sink calculated with the P1 spectl model in two different geometries
and compared to NEC calculations found in literatue. Points A, B and C are represented
on figure 3.

Heat fluxes have been calculated with both radiatimdels for several torches of different size and
for various input powers. Using torch radius asv&ue in NEC calculations, leads to calculated hea
fluxes up to 10% lower than with the P1 model. Tdas be explained by the fact that the size of the
absorbing medium, the plasma, is smaller thandrehtradius. Indeed, it is difficult to determiriest
“effective” plasma diameter. The heat fluxes oledinvith the P1 model are summarized in figure 6
for various torch size and input power.
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100 T, T In analytical ICP, the heat injected
o )
= 1 Gamer in the plasma by Joule effect
[} anl ) -
2 H {Pﬁmm inner e appears to be mainly removed by
S 1 s dommemer —T1 convection of the hot gases.
g diameter Radiation causes only 5 to 10% of
= —%—32mm inner .
S 104 diameter —0 heat loss in such a case. By
< L™ contrast, in a large torch, radiation
8 A seems to be the most important
2 cooling mechanism (figure 6). An
% increase in power results mainly in
=1 i s an increase of the plasma size, the
100 1000 10000 1000000 variation of the maximum
input power (effective, W) temperature remaining quite

Figure 6: Evolution of radiative loss as a functiorof input power

in several configurations with the P1 model.

limited. The increase in plasma
diameter is limited by the physical
torch diameter. As soon as these

limits are reached, the increase in radiation @i power is “blocked”. This phenomenon explains
the discontinuity observed on figure 6 between bovd large torch diameter and for a given power
between two different torch sizes. These variatioas be reproduced with both radiation models,
although calculations with P1 model are probablyevaxcurate when studying heat fluxes.

4. Validity and sensitivity of the simulations.
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Figure 7: Temperature simulated along a plasma
radius at z=-5,5mm.
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Figure 8: Temperature simulated along the plasma
axis.

smooth temperature profiles (figure 7).

To discuss the validity of the simulation
techniques described above, some experimental
devices described in literature [19, 23] were
simulated. Such a validation process requires
some precautions. Temperature was chosen as
a validation basis these simulations.

4.1 Input power

Plasma volume and thus temperature profiles
depend on the input power. Thus, the first
condition to validate the models presented here
is to determine the effective power injected into
the plasma. Generally, the electric input power
in the inductor is well known but the efficiency
of the coupling with the plasma is not.

According to what can be found in literature,
this efficiency is believed to be about 70%
[23]. Simulations of a 40MHz analytical ICP
discharge were carried out with power input in
the plasma set between 600W and 1000W
(figure 7). Plasma volume increases
significantly with input power (figure 7 and 8)
and a correct evaluation of the coupling
efficiency is important for the accuracy of the
validation process.

The P1 radiation model was tested in the same
configuration. Temperature profile is not
significantly affected by the P1 radiation
model although radiative heat fluxes are [27].
The use of a P1 radiation model tends to



The role of radiation in modelling of argon inductively coupled plasmas at atmospheric pressure.

163

When simulating experimental apparatus, input poimethe plasma has been set to 70% of the

electric power used by the generator.

4.2 Reference experiments

Results published by [23] were obtained by relaintensity measurements on iron lines introduced in
the centre of the plasma. Among those resultsatti@ temperatures measured on the plasma axis
were found most interesting. The parameters fadhneasurements are recalled in table 2.

The experiments by [19] were chosen because tigpnadifferent measurement technique: Rayleigh

and Thomson scattering. The torch itself is of shene type as the one on figure 3 except for the
inductor which is made of 2 turns only and worksl@@MHz. The work published by Regt at. al.

([19]) contains both axial (at r =

4,5mm) and rédfat z =

7mm and 13mm) temperature

measurements which are used for validation of émulations. Parameters for this set up are also
available in table 2. z = Omm stands for the doverash limit of the coil (figure 4).

Regt et. al. carried out electronic temperature measuremente ® the LTE hypothesis, the
temperature calculated with our model should alsotlre electronic temperature although this
assumption is questionable. A central flow is u&@gin table 2) along with an auxiliary flow between
the injector and the inner tube JQCentral injection cools down the axial part bk tplasma.
Measurements were made only above the coil (z>&) dt-up was simulated (figure 9 and 10).

At z=7mm, the calculated maximum temperature igaad agreement with measures but the hot zone
is thinner. Temperature in the centre of the plaEnmverestimated in the calculations. The diffeeen
could be due to an inadequate estimation of th&ipoof the electromagnetic coupling zone in the
induction model. This point will be discussed later

temperature
10000 ‘

simulation
z=7mm

—5¢— experiment
Regtet. al.
z=7mm

— = simulation
z=13mm

—A— experiment
Regtet. al.
z=13mm

2000 L
-10 -5 0 5 10

radial position (mm)
Figure 9: Radial temperature measurements by
Regt et. al. and corresponding simulation. Input
power in simulation is 0,7x1200W.
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height (mm)
Figure 10: Axial temperature measurements and
corresponding simulation for Regt et. al.’s set up
(r=4.5mm) and ours (r=0mm).

The fact that heat transfer towards the outer cold
gas layer and towards plasma axis is over
estimated should also be investigated.
Overestimating heat transfer will cause the cold
flow surrounding the plasma zone to warm up
and expend too fast, contracting the coupling
zone. Tests are presented in the following to
determine whether the two effects are linked or
not.

A better agreement is obtained at large z values
(z=13mm on Figure 9). At such a downstream
position, the effect of the position of the couplin
zone is low, which can explain why the hot zone
does not appear too thin. However, the shape of
the temperature profile in the centre shows the
same type of discrepancy than at z = 7mm. Axial
temperature profiles taken from [19] at r=4,5mm
(i.,e near the coupling zone) and above the
inductor are reproduced accurately in our
simulations (figure 10).

The measurements by [23] along the plasma axis
(r=0mm) between the turns of the inductor
(z<Omm) are shown on figure 10. The
corresponding simulations are in good agreement
even if the temperature in the centre is
overestimated. The simulations results are within
the error margin ¥300K). The discrepancy is
lower in this case at 40MHz than in the case of
the experiment by [19] which runs at 100MHz.
As the skin effect increases with frequency, it is

possible that its representation is not accurataiirsimulations.
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4.3 Transport properties

The numerical simulation of these experiments sldogame limitations of the modelling techniques
described here. The reasons for these discrepanbissrved have been investigated through a
parametric study. To carry out this parametric wtuglmulation results need to be compared to
temperature measurements made in well controll@ld@d under well known conditions. Therefore,
experiments were made in the laboratory, usingéme plasma torch as the one described in column
one of table 2 [18, 26].

The LTE hypothesis is the most debatable assumpticine models developed here. It plays an
important role in the calculation of transport pedpes. We have introduced various kinds of
perturbations in order to investigate the sensjtiof the results to these properties. The simoati
results were found sensitive to thermal and elegitrconductivity. So the model has been run
combining modified electrical and thermal condutis (figure 11).
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Bl i "
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Figure 11: Calculated radial temperature profiles & z = -3mm for different
simulation conditions:

(a) LTE transport properties

(b) Higher electrical conductivity

(c) Lower thermal conductivity

(d) Higher electrical conductivity and lower therma conductivity.

(e) Experiment with corresponding error bars.

The temperature profiles calculated for varioususattion parameters reproduce well the temperature
measured in the centre of the plasma. Howevenratthial position of the coupling zone is too close t
the axis when using LTE properties (curve (a) garie 11). In the coupling zone electrons are edcite
by the electric field. This causes the mean kinetiergy of electrons to be higher than the heavy
particles one. In such zones departure from LTE diglplace Saha’s equilibrium, increasing electron
density above its LTE value, which leads to grealeelding effect. Then, the use of underestimated
electrical conductivity may displace the coupliogvards inner plasma zones that should not be heated
by Joule effect. Two temperatures simulations d? liave been published by Mostaghimi et. al. ([8,
9]). They have shown that the difference betweemwvjeand electron “temperature” was found is
~500K. For this reason, simulations were carrietlvath electrical conductivity calculated at higher
temperature, 1000K above the heavy particles temtyper (curve (b) on figure 11). This leads to a
larger coupling zone and lower temperature in #wral part of the plasma. The effect is signiftcan
but not enough to explain the discrepancies obdanveur simulations.

The over estimation of heat transfer has then lierstigated. Simulations are presented (curve (c)
on figure 11 where thermal conductivity was dividgdtwo. The temperature profile is in much better
agreement with measurements. Measured temperatofiee® are reproduced in the best way when
the two modifications are applied (curve (d) orufig 11). To explain this, the question of chemical
equilibrium could be raised. When calculating heanhduction coefficient with the LTE code
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T&Twinner [25], reactional conductivity is introded to represent heat transfers occurring with
chemical reactions: in argon plasma, the ionisatidrE calculations of transport properties assume
that the kinetics of chemical reactions is instaatas. Pelletier ([28]) shows that, the effect of
kinetics is to delay chemical reactions (ionisatam well as recombination). This results in lower
reaction conductivity for the plasma. In the end tise of LTE to calculate electron density haseto b
put into question but it is not obvious that it wbwause large variations of the heat conduction
coefficient.

Furthermore, thermal and chemical non-equilibriuaicglations by Tanaka [29] have put into
evidence a strong radial diffusion of ‘Aions around the coupling zone. This radial diffumsi
transports ions, and heat, towards the outer dathe plasma. Not taking this phenomenon into
account might be a cause of the thin hot zoneappéars in our calculations.

The main limitation of these models may be due ltAi& hypothesis used to calculate transport
properties. It seems that the electric field cobélthe main source of the discrepancies we have
observed.

5. Conclusion

Comparing the NEC model and the P1 model, we hhoeis that there is a dramatic difference in
radiative losses as a function of the size of treht and of the injected power. Both models indicat
that radiation is a minor cooling mechanism in gtiedl ICP whereas it becomes the major cooling
process in larger plasmas. The fraction of lossgstd radiation may change from 5% in low power
ICP to more than 40% in high power devices. Frois foint of view, the main interest of the P1
model is to permit the calculation of radiative thitaxes without the use of arbitrary parametens. |
high power ICP, absorption phenomenon is large gmoto make observable zones heated by
radiation. The P1 model only may reproduce thisyphgenon.

The validity of the results obtained with NEC modglinked to the choice of the,Ralue. It will be

the main difficulty in scaling up industrial proses. Using the P1 model permits to overcome this
problem and so it is possible to calculate localt tieixes in the plasma reactor.

Simulations of experimental devices published terditure have enabled the validation of some
aspects of the numerical methods presented hdreuglh the shape of the calculated temperature
profiles has to be improved.

As the choice of the radiation model gives sigaific differences only in large torches, it will be
necessary in a next study to carry out temperang@&surements on plasma torches of industrial size.
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