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Résumé- Abstract

Résumé :

Ces travaux de recherche ont consisté a mettreogul pn nouveau prototype compact et
miniaturisé d’instrument de mesure basée sur laniqoe de Fluorescence par Faisceau
d’Electrons (FFE). Cet instrument est un canon a électrons destii@ @aractérisation
d’écoulements hypersoniques a basses densitéslenhard de démonstrateurs de rentrée
atmosphérique. Les parameétres a mesurer sontniggtatures de rotation €), de vibration
(Tv) et les densités d'especes telles Nriet NO pour une rentrée atmosphérique terrestre et
N, CO, CO;, pour une rentrée atmosphérique martienne. La grenpartie de cette étude a
été consacrée a la conception du prototype de canétectrons destiné a des mesures
embarquées. Nous avons ainsi choisi les différeotmposants avec des spécifications
techniques compatibles avec un cahier des chaygegie d’'un instrument spatial. Les tests
de qualification et de stabilité du faisceau d’'&ieas ont été réalisés en caisson a vide dans
un gaz statique, ce qui a permis une premiére atidiadl du fonctionnement du canon a
électrons de 20 keV avec un courant de faiscealimd@ se propageant sur une distance de
30 cm avec peu de dispersion pour des pressioégenfes au millibar. Le prototype a été

testé sur différents gaz et mélanges afin de mattqgoint un modele de dispersion.

Deux campagnes de mesures en soufflerie aérodynar@iNRSMARHy et ONERAF4) ont
permis de valider le bon fonctionnement du protetygous vide et/ ou en conditions
d’écoulement libre et en présence d’'une onde de.cho

Une analyse spectroscopique a permis de validecddes de simulation et d’inversion de
spectres et d’identifier la majeure partie deséysis vibrationnels et rotationnels issus des
transitions électroniques, vibrationnelles et iotatelles deN,, CO et CO, et des especes

ionisées associées.



Résumé- Abstract

Abstract :

The objective of this research was to develop a pesotype compact and miniaturized
measuring instrument based on the technique oftleledeam Fluorescenc&BF) This
instrument is an electron gun for the charactdoradf low density hypersonic flows in flight
in atmospheric reentry demonstrator. The parameterbe measured are the rotational
temperature (d), vibrational temperature () and densities of species suchiNasandNO for
earth atmosphere re-entry aNg CO, CO, for Mars atmosphere entry. The first part of this
study was devoted to the design of a prototypeunstnt for an onboard experience. We
have chosen the components with technical spetditaconsistent with the specifications of
a typical space instrument. Qualification tests atability of the electron beam have been
achieved in a vacuum chamber with a static gass fias allowed validating the operation of
an electron gun of the order of 20 keV with a beamrent of 1 mA propagating over a
distance of 30 cm with low dispersion for pressumger than mbar. The prototype was

tested with different gases and mixtures to dedime validate a dispersion model.

Two series of measurements in wind tuni@ RS- MARH@NdONERA -F4facilities) were

used to validate the proper functioning of the giyge vacuum and / or flow conditions.
Spectroscopic analysis was used to validate thelatron codes and inversion of spectra
which can be traced back to the densities and teatyes of vibration and rotation in a free-

flowing and in the presence of a shock wave.

A spectroscopic analysis has validated the simarlaind spectra inversion codes by the
identification of most of the vibrational and ratetal systems coming from electronic

transitions, vibrational and rotational of diffetgyases and associated species.

It allows tracing back the densities and tempeestwf vibration and rotation in a free-stream

and behind a shock wave.
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Introduction

Introduction

Les écoulements hypersoniques a haute enthalpgebetsse densité rencontrés lors d’une
rentrée atmosphérique (terrestre ou martienneeptést des phénomenes thermochimiques
et radiatifs trés complexes. Suite aux excitatieh®changes d’énergies entre les niveaux
internes des espéeces chimiques présentes, on ebdess phénoménes d’ionisations, de
dissociations, de recombinaisons moléculaires, raasterts radiatifs, etc. Une bonne
compréhension de ces phénomeénes permettrait dex maitriser I'interaction d’'un véhicule
spatial avec son environnement. Les moyens clés gnoiver a cette compréhension sont la

simulation et la caractérisation expérimentaleatedcoulements en soufflerie et en vol.

Pour la caractérisation, divers moyens de mesure disés, le but final est de construire
une base de données des phénomenes mis en je@nSpour ces écoulements, les moyens
de mesures classiques (sondes Pitots, thermocougalkesces d’efforts) ne suffisent pas a
donner toutes les informations requises, en paigicdans le gaz loin de la surface du
véhicule, on a donc cherché des méthodes nouveblesaractére non-intrusif des méthodes

optiques a été déterminant dans I'orientation deernzhoix de technique de caractérisation.

Parmi ces méthodes de diagnostic, la Fluoresceacd-gisceau d'Electron§KE) nous a
semblé particulierement bien adaptée a I'étude éesilements gazeux a basses densités
représentatifs de la haute atmosphére. Cette tpohnutilise un faisceau d’électrons
hautement énergétique pour exciter les moléculegadiet I'étude de la fluorescence induite
permet d’accéder aux propriétés physico-chimiquegak. Ce moyen de diagnostic optique
fournit une mesure locale simultanée de plusieararpétres tels que: densités, températures,

concentrations d’espéeces et vitesses d’écoulement.

L’histoire de laFFE commence avec Muntz [0.1] a [0.4] qui, dans leséas 1950, y a
consacré une grande partie de ses recherches @ayaa@mique. Celles-ci, ont abouti a la
publication d'un ouvrage faisant aujourd'hui réféeen aérodynamique des milieux raréfiés
[0.1]. Dans les années 1970, divers travaux, notmmoeux de Lengrand [0.5] dans des
souffleries dUCNRSa Meudon, ont permis d’améliorer cette techniquedes écoulements
d’air et d'azote. Mohamed [0.6] et [0.7] a égaletnatilisé dans ses travaux de thése publiés

en 1991, un prototype de canon a électrons poutesates rafales dans la soufflerie basse

~ 16 ~
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enthalpieR5cha 'ONERAMeudon et a haute enthalpie dans les souffléfiede TONERA

et (LBK) duDLR [0.8] avec des gaz et mélanges a bagds,ad#NO. Au milieu des années 90,
Farley et Cattolica [0.9pnt initié I'étude de la fluorescence de dioxydecdebone CO,)
excité par impact d’électrons dans le cas d’uneettle composition de I'atmosphere de la

planeteMars.

Notre étude s’inscrit dans le cadre du pr&gPERT-ESA[0.10], [0.11]), qui a pour but
d’étudier la rentrée atmosphérique d’un véhiculistique de longueur avoisinant un metre et
de diamétre d’environ 0.4 m afin d’améliorer la waissance de phénoménes hypersoniques
tels que : interactions choc-couche limite, transid’'un écoulement laminaire ou turbulent,
maitrise de trajectoire, interactions gaz-surfage différents matériaux pour une meilleure
adaptation aux hauts flux thermiques. Un instruntesé sur I&FE a été proposé pour ce
projet afin d’effectuer des mesures a des altitumeaprises entre 70 et 50 km lorsque les
pressions (entre Tombar et 1 mbar) sont compatibles avec la technifneparticulier, nous
avons développé un prototype d’instrument de me$aigceau d’électrons et son systeme de
détection) miniature, compact et embarquable affettuer des mesures spectroscopiques
de températures de rotatiorg};Tde vibration (7)) et des densités d& et NO. L'étude a été
étendue a la caractérisation d’espéces telleCquet CO,, importantes lors d’'une rentrée sur

la planeteMars.

La mesure de densité permet de remonter a la cotigpodes écoulements ainsi qu’a la
géométrie de I'onde de choc créée par la rentrdedgin dans I'atmosphere. La mesure de
la température de rotation ou de translation epbiante comme donnée d’entrée des codes
de calcul aérodynamique simulant I'écoulement autdun véhicule. La mesure de la
température de vibration permet, quant a elle,aepcendre les «effets des gaz réels» mais
aussi d’étudier les phénomenes hors équilibre den®coulement a haute enthalpie. La
mesure de ces températures est utile notammentl@ainoix des matériaux constituants la

couche protectrice de ces véhicules (Thermal PioteSystem o’ PS.
La démarche s’est organisée autour de trois graxes :

= Le développement de l'instrument lui-méme (de s#ception aux différentes phases
de test et de validation des différents prototygesaisson a vide) conformément au

cahier des charges

~17 ~



Introduction

= La mise au point des codes de calculs, de simuak&b d’'inversion de spectres ainsi

gue de traitement d'images

= La validation des codes de calculs par I'étude expntale de gaz et mélanges de gaz

atmosphériques en souffleries aérodynamighesRHyet F4)
Ce manuscrit de thése est constitué de cinq ckapitr

Le Chapitre 1 retrace l'historique et I'état derf’ae laFFE et aborde les avantages et

inconvénients de cette technique quant a la carsaté®n des écoulements hypersoniques.

bY

Le principe de fonctionnement du canon a électminBassemblage de l'instrumeRfE
autour de ce canon a électrons seront détaillé€hampitre 2. Les résultats des tests de
qualification des différents prototypes de canarlegtrons en caisson a vide et en conditions

réelles dans une soufflerie a rafaf@dsONERAToulouse sont ainsi présentes.

Dans le Chapitre 3, on étudie la dispersion dwésis d’électrons causée par des collisions
entre les électrons et les molécules de gaz (oécesghimique). On propose un modeéle de
dispersion a partir des sections efficaces de siofii et une nouvelle méthode de
détermination de profil point-a-point de la densité gaz dans I'écoulement a partir de

I’évolution de la largeur a mi-hauteur du faisceé&tlectrons.

Le Chapitre 4 présente I'analyse spectroscopiquesedéveloppements des codes de calculs
(avec les programme3PECVIB SPECROTet INVF_LMS pour les différents gaaNg, NO,

CO, CO,) et la validation grace aux mesures expérimentatesaisson a vide (mesures en
statiques).

Enfin, une campagne de mesures dans la soufflenencieMARHyau laboratoirédCARE du
CNRSa Orléans a permis d’étudier la fluorescence écwulement Mach 2 d’air sec et d'un

meélangaN,/CO,/CO. Les résultats de ces mesures sont présentésedahapitre 5.
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Notations et abréviations

Notations et abréviations

CCD- Charged Couple Device — Capteur photographégo@se de pixels

CNES- Centre National d’Etudes Spatiales

CNRS- Centre National de la Recherche Scientifique

DLA- Diode Laser Absorption

DLR- Deutsches Zentrum fir Luft und Raumfahrt — @eillemand pour I'aéronautique et
I'aérospatiale

EBF- Electron Beam Fluorescence

EGUN- Electron Gun

ESA- European Space Agency- Agence Spatiale Eunogée

EXPERT- European Experimental Re-entry Testbed

FFE- Fluorescence par Faisceau d’Electrons

HT- Haute Tension

ICARE- Institut de Combustion Aérothermique Réatdiet Environnement- CNRS Orléans
INVF_LMS- Programme d’inversion par la méthode dasindres carrés (Least Mean
Squarre Method)

IR- Infrarouge

L.p.m- libre parcours moyen

LDV-Laser Doppler Velocimetry

LIF- Laser Induced Fluorescence- Fluorescence taghar Laser

MARHYy- Mach Adaptable for Rarefied Hypersonic Witdinel

NI- National Instrument

NIST- National Institute of Standards and Techni@sg

ONERA- Office National d’Etudes et de Recherchesspatiales

PIV- Particle Image Velocimetry

PSP- Pressure Sensitive Paint

SPECROT- Programme de simulation du spectre déawota

SPECVIB- Programme de simulation du spectre deatitomn

TPS- Thermal Protection System

U.V- Ultra-Violet
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1. Chapitre 1 : Caractérisation des écoulements hypeosiques par la

technigue deFFE (Fluorescence par Faisceau d’Electrons)

Ce chapitre est consacré a I'état de 'art de lahteique de FFE (fluorescence par faisceau
d’électrons). Il s’agit de présenter le choix déteg¢echnique pour la caractérisation des

écoulements de basses densités de rentrée atmmgpEhér

1.1 La caractérisation des écoulements hypersoniques

Le développement d’'un véhicule de transport aét@paecessite une recherche couvrant
toutes les phases de la mission spatiale : derdeeption du véhicule et des instruments de
mesures embarqués, a leur développement en laleradoleur test de qualification en

soufflerie ainsi qu’a I'analyse et l'interprétatides données des expériences en vol.

La caractérisation des écoulements hypersoniquesiste a étudier la composition chimique
des gaz ainsi que les phénomeénes physico-chimuesilieu en réaction. Les parametres a
mesurer sont les densités (pression ou concemtrafiespéces), les températures et les
vitesses d'écoulement ou les paramétres compogsémeoe nombre de Mach, les flux

thermiques, les efforts aérodynamiques, etc.

1.1.1 Larentrée atmosphérique terrestre et la rentrée mdienne

L'étude des écoulements gazeux a débuté au débtxdli® siecle avec les débuts de
'aviation puis s’'est étendue aux vols dans lesches plus lointaines de I'atmosphére

terrestre et d’autres planetes du systéme solaire.

La caractérisation en rentrée atmosphérique a idessgs trés élevees est plus récente; elle

visait I'étude des interactions entre le véhiculkes milieux traverseés.
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(@) (b)

Figure 1.1

Simulations de rentrées atmosphériques : (a) véhiEXPERT-ESA en rentrée
atmosphérique terrestre et (b) vue d'artiste deelatrée atmosphérique du Mars Exploration

Rover sur la planéte Mars

Lors d’'une rentrée atmosphériqgue a grande vitgssguaMach 20), le freinage dans les
couches denses de I'atmosphére s'accompagne dauffément important de I'air autour du
véhicule. C'est I'un des moments critiques de kssioin car une mauvaise trajectoire ou une
mauvaise protection thermique seraient rédhibisoir8i l'angle de pénétration est trop
important, le bouclier thermique, qui peut résiskeune température de 3000°C avec la
technologie actuelle, subira un échauffement ingmbrtLa protection du module de rentrée
atmosphériqueTierre Figure 1.1 (a) oMars Figure 1.1 (b)) passe ainsi par une recherche
aussi bien sur les matériaux de protection theresiqgue sur les conditions de rentrée
atmosphérique, a savoir les densités, concentmatiiaspeces et les températures. La
caractérisation des écoulements hypersoniquegdtesges d'énergie et autres phénomenes

physiques permet de mieux prévoir les differentessps de cette rentrée.

Dans une onde de choc, a haute enthalpie, lesegamivent plus la loi des gaz parfaits : ce
phénomene est connu sous le nom d'«effets des égg»r L'énergie du gaz n’est plus
seulement I'énergie cinétique (de translation) metecules mais elle inclut aussi les énergies

internes de vibration et de rotation des moléculess échanges entre ces modes sont
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complexes. Une mesure des températures de vibrdBooes molécules nous informe sur

'importance de ces «effets des gaz réels».

L’étude des molécules telles gidg ou O, sera complétée par celle @O et CO, (rentrée
martienne). Nous avons étudiéd®, dans le cadre d’études consacrées a la pldaate En
effet, depuis les années 1970, malgré des exmomtiugées colteuses et difficiles, des
missions commeéVars Climate Orbiter[1.1], 2001 Mars Odissey[1.2], Mars Exploration
Rover[1.3] ou plus récemment les missidPisoenix[1.4], ont pu recueillir des informations
sur la «Planéte rouge». Les missions d’analyséunds la surface ou de retour d’échantillons
sont indissociables d’études sur la phase de eedtags I'atmosphere de cette planéte.

1.1.2 L’étude en soufflerie

Il existe principalement deux types de souffleridss souffleries a rafales et les souffleries
continues. Les souffleries continues simplifierst fests mais ne sont généralement utiles que
pour les écoulements a basse enthalpie. Elles g@meralement subsoniques ou
transsoniques. Pour les applications relativestade de la dynamique des écoulements haute
enthalpie de rentrée atmosphérique on utilise pil#d souffleries a rafales qui permettent de
maintenir des vitesses d’écoulement allant de MaalMach 20.

Ces installations, a I'image de la soufflefd de TONERA(Figure 1.2 (a)), permettent de

simuler les conditions de rentrée atmosphérique pges enthalpies variant entre 2,5 et 17
MJ/kg et des nombres de Mach entre 6 et 20. Sartifmmement consiste a chauffer un gaz,
dans une chambre, par arc électrique. L'ouvertutetes d’'un col de tuyére placé en aval
permet d’établir un écoulement hypersonique pend@atmillisecondes (schéma du circuit
aérodynamique de la souffleld sur la Figure 1.2 (b)).
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Tuytrie Cangon & wde
Chambie b are /—‘

aAm

(@) (b)

Figure 1.2

Soufflerie aérodynamique F4 de 'ONERA a Touloug vue de la chambre de test et (b)

vue d’ensemble du circuit aérodynamique

1.2 La FFE (fluorescence par faisceau d’électrons) : Etat déart

Au cours du processus deFE, des collisions se produisent entre des électeintes
molécules du gaz. L'étude de la physique de cdisionls n'est pas nouvelle. En effet, dés le
début des années 1930, des auteurs comme Thon@83) (1.5], Mott&Massey (1952) [1.6]

et Massey&Burhop (1952) [1.7], se sont intéresaés @llisions dans des gaz statiques.
L’étude des caractéristiques de la luminescenaeige I'excitation de gaz atmosphériques
de hautes altitudes par des particules énergétitgiesque les électrons a suscité de
nombreuses recherches. Les premiéres expérienbatedtdans les années 1950 avec Grun
[1.8] et Schumacher (1952) [1.9] qui affirment diééude de la nature de I'émission issue de
cette excitation peut donner des informations auldnsité locale. Schumacher appuie cette
affirmation en se basant sur une relation de ptapuoralité entre l'intensité de la lumiere
émise et la densité de gaz. Ainsi, dans une puladicgui date de 1958 [1.10], Schumacher et
Gadamer présentent leurs résultats sur la faigalbi# mesures locales de densité de gaz par
I'utilisation d'un faisceau d’électrons dans desulements de basses densités de gaz tels que
I'air. Tout en soulignant a cette époque encordoués problémes techniques relatifs a la
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maitrise du faisceau d’électrons, ils établissarpartir d’expériences sur l'air a température
ambiante, une courbe d’évolution de l'intensitéflderescence en fonction de la densité de
gaz. De cette courbe, ils proposent une formulad®cette relation par I'expression donnant

I'intensité émisd :

K.n Eq. 1-1
2no?(4mRT)1/2
N
nm

I =
1

N s 2no2(4mRT)1/2 . -
ouK est une constante,la densité de gaz et le terme—————representant un coefficient
nm

de «quenching» ou de neutralisation de fluorescardgte par le faisceau d’électrons. Ce
coefficient de quenching est directement lié adetion efficace des collisions entre les
électrons et les atomes ou molécules du gaz,expédrature T et inversement proportionnel

aux probabilités de transitidh,, entre I'étatn et I'étatm. Rest la constante des gaz parfaits.

La linéarité entre l'intensité émise et la densie gaz n’est plus valable en raison de
'augmentation de la densité et du grand nombreallesions. Schumacher [1.9] et Gadamer
[1.10] montrent ainsi des écarts a la linéaritérpdes densités de gaz supérieures a 5 mm
d’'Hg (6,67 mbar). Plus tard, des auteurs comme K{ibtl1l], Smith [1.20] et Lengrand
[1.21] s'intéresseront a I'étude de la zone de Inoéarité qui commence a des densités plus

basses; autour du mbar pour I'azote moléculaiemetdre plus bas en présencedde

Muntz [1.11], [1.12] et [1.13] publie plusieurs iakts qui font aujourd’hui référence dans
I'historique du développement d’un canon a éledrpaur sonder des écoulements. Il s’est
également intéressé a la possibilité de mesurepaesnéetres aérodynamiques tels que les

températures de rotation et de vibration d’espéces.

Il oriente ses recherches sur le diazote, et phuscplierement sur le premier systeme négatif
N>" 1N deN, qui présente la bande d’émission la plus impoetgutand on excite ce gaz avec
un faisceau de quelques kilos-électronvolts (keV)en déduit ainsi que la distribution

spectrale de lintensité de la fluorescence régide températures de rotation et de vibration

de I'état fondamental du gaz. Il mesure ainsi, dimpae ces distributions, des températures en
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parfait accord avec la température donnée par wmeles classique (thermocouple par

exemple).

Par la suite Grun (1954) remarque une nette déperdde la structure rotationnelle avec la
température lors de I'étude du monoxyde de carl{@®) et, peu de temps aprés (1961),
Muntz finalise ses travaux sur les écoulements @ade diazoteN,) et sur I'Hélium He),
(1964) en soulignant quelques difficultés rencanpér la technique dans d’autres gaz (1963)
[0.4].

De Leeuw [1.14], dans une publication datant de 219développe les méthodes
expérimentales de mesure des densités de gaz [flanlascence par faisceau d’électrons.
Oneil [1.15] en 1974, Roben et Talbot (1965) [1.B8]Mori [1.17] proposent d’autres

ameliorations sur la mesure des températures datib et de rotation.

En ce qui concerne les mesures de vitesses, Munfoge, dés 1964, une technique de
mesure directe des vitesses absolues sur I'héliparta du décalage Doppler obtenu pour un
angle incliné par rapport a 'axe d’écoulement targlie Rothe [1.18] et Hickmann [1.19]

proposent un moyen de visualisation de ces écoulisme

Les années 1970 ont été consacrées a I'améliordésrcodes de simulation spectroscopique
des différents gaz. En particulier, Smith [1.20] Letngrand [1.21], qui ont proposé de
nouveaux modeles du premier systeme négatidé.’étude du diazote est le point central
d’étude des écoulements d’'air autour des nouvelegettes spatiales américaines a cette
époque. La fin des années 1980 a été marquée paegain d'intérét pour I'étude des
écoulements hypersoniques [1.22] motivé surtoutlgpaolonté en Europe de construire une
navette spatiale et aux Etats-Unis, par I'exploratplanétaire. Pour la réalisation de ces
projets, I'accent est porté particulierement samiélioration de la simulation des conditions
de rentrée des engins spatiaux ([1.23] et [1.24])les recherches s’orientent vers le
développement d'outils de mesure embarqués auwlssidémonstrateurs spatiaux.

Au début des années 1990, plusieurs publicatidnS](gt [1.25]) montrent les avancées tant
dans les méthodes expérimentales d’étude que dariedhniques de mesure des parametres

aerodynamiques.
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Au milieu des années 1990, I'un des tous premiecdofypes de canon a électrons de
I’ ONERA été réalisé a Meudon [1.26].

L’application de la technique a des molécules seljee le dioxyde de carborne@,) a débuté
avec Beylich [1.27] (1971), Price (1984) [1.28]pdis récemment Cattolica et Farley ([1.29]
a [1.33]). Farley [1.34] (1996-1999) a égalementlit la dispersion du faisceau d’électrons
dans des écoulements de densités proches du mélilzaétudié la fluorescence @@, dans

la zone entre 250 nm et 800 nm.

Les motivations des futurs travaux sont maintemi@ntoncentrer les efforts sur l'instrument

de mesure associé a son systéeme de détectiomgamsiur I'analyse spectroscopique dans la
zone u.v < 220 nm, peu connue. Cette derniére gibymésenter de meilleures perspectives
d’exploitation de la fluorescence car elle est ldénla zone spectrale d’émission propre a une
couche de choc. L'étude dans cette zone est &iptar I'apparition de nouveaux types de

détecteurs u.v trés sensibl&SCD).

1.3 La FFE : Introduction de la technique

L'impact d'un faisceau d'électrons hautement étigige (1 keV- 50 keV) de diameétre
d’environ 1 mm (Figure 1.3) sur un atome ou uneéuuale a pour effet d'induire des
transitions entre les différents niveaux d'énergies transitions résultent des collisions entre
les électrons du faisceau et les atomes ou mokeallegaz. L’émission induite couvre un

domaine allant desayonsX a l'infrarouge (IR).

La figure 1.3 présente une geométrie typique dedaniqueFFE (Fluorescence par Faisceau
d’Electrons) oueBF (Electron Beam Fluorescence) dans un écoulemgrerbgnique basse

densité & Mach 10. On y voit le faisceau fluorese@namont d’'une maquette de type «Blunt
body» conique ainsi que I'onde de choc autour d&e geaquette. La visualisation de cette

onde de choc résulte du phénomeéne de post-lumimesaeduite par le faisceau d’électrons.
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Fluorescence :

« difféerente pour chague espéce
moleculaire

«  proportionelle ala densite

Faisceau

d'electrons
20 keV

Figure 1.3

Utilisation d’un faisceau d’électrons de 20 keMisé pour le sondage d’'un écoulement Mach
10 en soufflerie aérodynamique et devant une opdghdc : post-luminescence

Le fonctionnement du canon a électrons sera pr&sentdétails, dans le Chapitre 2 et les

méthodes de mesures de densités et de tempérdamete Chapitre 4.
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1.3.1 La fluorescence
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Figure 1.4

Principe de la fluorescence par faisceau d’élecsrofa) phénomene d’excitation-
désexcitation et (b) bandes vibrationnelles dansnétange WNO ([1.26])

Le faisceau d'électrons fait passer la molécula datat fondamental” a un "état excité"

hY

(Figure 1.4 (a)), le retour a "l'état stable" siedat par émission spontanée de lumiere allant
de la zone u.\au visible (Figure 1.4 (b)) appeléd UORESCENCESur cette figure on
observe les bandes de vibration du premier syst&gatifN,", INentre 300 nm et 450 nm et

les bandes gammas N® entre 200 nm et 300 nm.
Dans le cas de la molécule de diaZdéigles difféerentes étapes d’excitation sont :

La collision entre les électrons primaires du fe@cet des molécules d’azote
N, +e, = N"+e, +e5 Eqg. 1-2

ou e, représente les électrons primaires du faiscealeaiféns. La formation d'ions

N;* s’accompagne d’émission d’électrons secondaigsdont I'énergie peut atteindre
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plusieurs électrons-volts. L'iotV;*, excité dans les niveaux vibrationnels supériess
dénoté par le symbole=>>. Il perd ensuite spontanément une partie de sengi&nen

émettant un photon d’énerdie :

N}* > Nf + hv Eq. 1-3

Les électrons secondaires créés peuvent égalembintdes collisions avec les molécules
neutres N, mais aussi avec les ioNs'. Une suite d’excitation suivie de désexcitation
(cascade radiative) comme dans le cas des élegirinaires :
N, +e; » Nf*+e; etNS +e; - N +e; Eqg. 1-4
puis
N;* > NS + hv
qui produisent de la fluorescence supplémentaire.

Le phénoméne de Quenching correspond a la dédixtitaon radiative qui résulte des
collisions entre les molécules. Le Quenching atéainsi la fluorescence. Il peut étre

exprimé selon I'équation :

N2+*+N2_)N2++N2 Eq. 1'5

Les phénomeénes de création d’électrons secondaitks quenching seront présentés dans les

chapitres suivants.

Les nombres quantiquéa, v, k) sont associés respectivement aux niveaux élequesj
vibrationnels et rotationnels. Le niveau fondamlkeesa associé a I'état électroniq(e v, k),

les niveaux excité&\’, v, k") et les niveaux désexcités”, v"', k').
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L’intensité de fluorescence entre ces niveaux egcdst donnée par I'expression suivante
[1.20]:

ks QvrvrrPreren Raan Eq. 1-6
Alr/\l/r‘:klfrl(ﬂ') = 11' VVZKT . Z nAVkCIVVIPkkl a

vk

Dans cette expression on retrouve l'intensitéafeétdu faisceau d’électroths, les constantes

moléculaires et coefficients de transitiofeg, '/, Py’ Raa’» Qwv'» Prix?) détaillés dans le
Chapitre4. Le parametra,,, représente la population sur le nive@yv, k). Il s’exprime
suivant I'approximation de Born-Oppenheimer poue distribution de Boltzmann (équilibre

thermodynamique), par :

Ea By Ex Eq. 1-7

e keTa ¢ ksTy ¢ kpTr

Npvk = Ng- . .
9 Qelec Qvib Qrot

oun, est la densité totale de gaz, Ey, Ey, les niveaux d’énergie des états fondamentaux

électroniquesA, vibrationnels vet rotationnelsk et Ty, Ty et Tg, ks la constante de
Boltzmann, les températures électroniques, de twioraet de rotation et Qes facteurs tels

Ej
queQ; = Ye*sTi aveci désignant I'état électronique, vibrationnel olatimnnel.
L’étude de la structure vibrationnelle ou rotatiela (par exemple sur la bande principale a
391.14 nm de la fluorescence du premier systématifide N, (Figure 1.4 (b)), donne
distribution de population a I'état fondamentablenc les températures de vibration &t de
rotation Tr. La résolution spatiale est liee au diamétre dscé&au. Pour les gaz a faibles
densités (inférieures & Fonolécules.cril) avec un faisceau d’électrons de I'ordre de 20 keV
et de diamétre de 1 mm, la résolution spatialeledtordre du millimétre avec un détecteur

visualisant 1 mm de longueur du faisceau.
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1.3.2 La mesure de la densité de gaz

A partir 'équationEQ. 1-7et EQ. 1-6 on peut exprimer l'intensité de fluorescence piouts
les états électroniques et vibrationnels, et, &daensité et lorsque\a est indépendant de

ng, il y @ proportionnalité avea :

Ly g Eq. 1-8

On comprend qu'il soit possible de déterminer awee trés bonne approximation la densité
«locale» du milieu gazeux. On peut également débembe profil de densité de I'écoulement
a partir d'une mesure de l'intensité de fluoreseéadong du faisceau en prenant bien sir en
compte l'atténuation et la dispersion de celleEgi. effet la relation de proportionnalité n’est
valable que pour les faibles densités de gaZz® (@6lécules.cniou 1 mbar & 300 K). A des
densités supérieures a'imolécules.cri, le quenching, la dispersion et la participatitusp
importante des électrons secondaires a la fluonescerendent cette relation de

proportionnalité invalide.

L'utilisation d’'un faisceau tres énergétique perrdetrelever le seuil de non-linéarité. En
effet, a plus grande énergie, la section efficdngrdie avec moins de collisions et moins de
dispersion, d'ou une meilleure propagation a treNegaz.

La FFE n'est donc utilisable que pour des densités iatéds a 18 molécules.chi. En
dessous de 1Bmolécules.crii, une autre limitation est imposée par la limite deedtivité de

notre systeme de détection.

Pour résumer, la mesure de densité est possiblelaquupart des gaz atmosphériques a

condition que 'on ait :
» Un faisceau d’électrons tres énergétique (1 ke ke3/ selon les applications)

 Des densités d’écoulements comprises entfet@0'® molécules.cri
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1.3.3 Les gaz sondés grace a la technique BEE

L’émission produite par des ions ou des molécutagras tels que le diazote, le monoxyde
d'azote NO), le dioxygéne ©@.), le monoxyde de carbon€Q), ou encore le dioxyde de

carbone CO,) a été observée.

1.3.4 Larésolution spatiale

La résolution spatiale est de I'ordre du diametnefalsceau. Cependant l'atténuation et la
dispersion du faisceau d’électrons, quand celsecipropage a travers le gaz, affectent la
résolution spatiale. Les mesures doivent ainsiféites dans le volume du faisceau définit par
son diametre de sortie et la distance de propagatio-dela, il faudrait une correction de la

dispersion et de I'atténuation. Avec le faisceaulidenétre 1 mm, on a une résolution spatiale

de l'ordre de 1 mm2 au moins jusqu'a une trentdeeentimetres de propagation.

1.3.5 La mesure des températures de vibration et de rotain

Dans un écoulement gazeux, on distingue les parasnékternes et les parametres internes.
Les parametres externes caractérisent le mouvedesninolécules au sein de I'écoulement.
La température de translation est la températurecaactérise le mouvement d’agitation.
Dans un écoulement, un gradient de températurestalia entre la température dite
géneratrice §, a la sortie du col de la tuyere, et la tempéeatliarrét T, que I'on obtient tres

loin en aval de la sortie de la tuyére.

A c6té de ces parametres externes, la distributies populations sur les niveaux
vibrationnels et rotationnels représente I'énermgiterne des molécules. Les parametres
internes associés sont la température électroniguda température de vibration, Et la
température de rotatiorkTDans un gaz a I'équilibre, ces températures égakes mais dans
un écoulement a haute enthalpie, elles sont diffése La température de vibration peut ainsi
atteindre quelques milliers de Kelvins (entre 3@9®000 K), contre quelques centaines de

Kelvins pour la température de rotation.
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La température de rotation est voisine en généealladtempérature de translation. La
température de vibration donne acces a I'énergegria de I'écoulement et donc aux «effets
des gaz réels», considérés comme |'écart & I'dmgailde Boltzmann (Figure 1.5). Dans
I'écoulement libre, il N’y pas d’écart entre lemnf@eratures J et Tr (couleur bleu foncé sur la

figure) mais des écarts importants jusqu’a 1500#t présent dans la couche de choc.

'Ir.".u'l:;"l':il

1332000
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Figure 1.5

Simulation des écarts de températures Y{Nb)| a la surface du véhicule EXPERT3 a 6 km/s
et Mach 16,1 ([0.10])

La moitié basse de la Figure 1.5 montre que la ésatpre de rotationyTpeut étre tres élevée

a la surface (prés du nez).
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1.4 Comparaison de laFFE a d'autres techniques de mesures en hypersonique :

Avantages — Limites

Differentes méthodes expérimentales sont aujourd’tiilisées pour caractériser les
écoulements. Ces méthodes peuvent parfois étreléasupElles permettent, soit la
visualisation directe (analyse bidimensionnelletridimensionnelle de la zone étudiée), soit

une analyse indirecte par dépouillement de spediadsorption ou d’émission.

Parmi ces techniques [1.35] il y a I'interférométilie «shadowgraphy» pour les écoulements
compressibles, ou encore FrE pour les écoulements basses densités EiVfa(Particle

Image Velocimetry).

Figure 1.6

Visualisation de I'onde de choc créée par écouldriviach 10 devant un double céne par la
technique de FFE ([1.22])

A partir de ces images, on peut obtenir des inftiona telles que la distribution de pression.
La méthodePSP (Pressure Sensitive Paintlonne la distribution de pression a la surface

d’'une maquette a partir de la fluorescence actsureune peinture réactive a la présence
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d’oxygéne. La précision de cette méthode dépenid deantité d’oxygene qu’il y a dans le

milieu.

La fluorescence donne accés a des parametres colammatesse d’écoulement, les
températures ou encore les densités. La moduladienla fréquence d’émission ou
d’absorption d’'une source laser permet de mesaretitésse instantanée d’'un écoulement;
c’est le cas e DV (Laser Doppler Velocimetry). D’autres méthodes owmmallF (Laser
Induced Fluorescence), la technique d’absorptiodeliaseDLA (Diode Laser Absorption)
la technique de diffusion Raman ou Rayleigh peremé¢taussi de mesurer les vitesses
instantanées et les températures et densités dé’galisation d’un faisceau d’électrons a la
place des lasers permet d’avoir un signal plumsdea basse densité car un électron a une
section efficace d’excitation plus grande qu’un tpno On a aussi une plus large gamme
d’excitation (de la zone u.v a I'Infrarouge) ce gearmet d’étudier un plus grand nombre de
raies ou de systeme moléculaire. BB/ et laFFE permettent de faire une cartographie en
temps réel de la distribution de densité. La flsoemce est directement induite sur des

molécules dans leur état fondamental.
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Methods for flow diagnostics

FLOW OVERALL STRUCTURE
visualisation methods

FIELD QUANTITIES
velocity, pressure, temperature

surface flow pattern  E=p| viscous coating

laser sheet

vortices and wakes =y water tunnel intrusive methods
= multi-hole probes
. thermometric probes
interferometry hot wire/hot film
shock waves schlieren, shadography
i EBF i
expansions article based methods
S“Ig lines = glow discharge P
=) LDV
DGV (PDV)
WALL QUANTITIES PIV
orifices + scanning system species, density, temperature,...
pressure =) PSP

laser spectroscopic methods

{mﬁtm%e{ﬁm%\%e laser diode absorption
Preston tube Rayleigh scattering
skin friction == in oil fi = Raman scattering
thin oil film
P CARS, DLCARS
liquid crystals LIF (PLIF)
gEMHIIIAS S iy EBF and EBF excited X rays
pseudo-spark electron gun

thermocouples
surface films

heat transfer = infrared thermography

thermosensitive paints

Figure 1.7

Différentes techniques de sondages utilisés pooatactérisation d’écoulement ([1.35]).
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2. Chapitre 2 : Le canon a électrons : Design et assbiage

Ce chapitre est consacré a l'instrument de mescaadn a électrons) utilisant la technique
de FFE. Il s’agit de voir en détail le principe ftnctionnement du canon a électrons. On
présente ainsi les différents prototypes de canéleétrons utilisés pour des mesures par

FFE.

La figure 2.1 présente les trois types de candedciréns existants selon la technique utilisée :

a) Le filament chauffé : La création de faisceau d&fans résulte de I'échauffement d’'un
filament de tungstene, baryum ou autre type deodattmétallique a fort travail de sortie.
Ceci permet de délivrer des courants allant jusgba mA. Cependant, ce type

d’extraction a des limitations lorsqu’on envisage @xpérience embarquée :

» La nécessité d’'un vide secondaire rend son emjifiiicil pour une expérience
embarquée. En effet, ce type de dispositif ne fonoe qu’a trés basse pression

(inférieure a 10 Pa);
»= Le volume et le poids sont importants pour despEuents de ce type;

» La consommation en énergie est importante. En gligssemple, pour produire un

faisceau de 1 mA a 20 keV, il faut une puissancee/;

» Le systeme est tres sensible aux vibrations mégasiqgles diaphragmes et autres
systemes optiques nécessitent des réglages fimsoptenir un faisceau de bonne

qualité.

b) Pseudospark : Dans le cas du pseudospark, lesoflectu plasma sont accélérés par les
mémes électrodes ayant servi a la création du pladim de produire un faisceau mince et

trés intense mais de durée trés bréve d’enviroms60

c) Canon a émission secondaire : Dans le cas du Gagéarission secondaire, les ions crées

par décharge plasma sont accélérés vers la cattobks impacts produisent d’autres
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électrons qui seront accélérés dans le sens inyege former un mince faisceau

d’électrons (Figure 2.1).

— Pression<10°Pa
. Cont. ou pulses >100 ns
Filament — Bodiain
- Courant jusqu’a 50 maA,
chauffe
L > 500mm
Pression ™2 Pa
EmiSSiDn . _i“:'"i* Cont. ou pulses =1us
SEEDI’Id’ai re "" 8 Courant jusqu’a 1maA
' L~ 120 mm
Pression ~4 Pa
Pseudo- _:I pulses de 60 ns
Spa rk Y En::urantjf‘]squ’j ket
L =10 mm

Figure 2.1

Principales méthodes de production de faiscealedtébns : Filament chauffé, Emission

secondaire et Pseudospark ([2.1])

L’émission secondaire offre les meilleures perfaroes pour une adaptation a une
expérience embarquée et nous avons choisi de ¢pezloette technique dans les travaux de
la présente thése. Le pseudospark offre aussi despgzrtives de faibles dimensions et
satisfait aux besoins en vide secondaire. Cepentliast trés difficile de maitriser la stabilité
de la décharge car la faible distance entre letrélies est plus favorabdedes claquages de
Paschen intempestifs. L'inconvénient majeur est lguendement global en terme quantité
d’électrons est insuffisant pour un signal expldiéggpar les détecteurs usuels a employer pour
une expérience embarquée. Nous allons maintenaritalplus en détail ce canon a émission

secondaire ainsi que son intégration dans un im&ing de mesure p&FE.

~ 45 ~



Chapitre Il: Le canon a électrons- Design et as&msaeb

2.1 Le fonctionnement du canon a électrons a émissiorcondaire

La Figure 2.2 présente un schéma détaillé du car@ectrons a émission secondaire.

(4) Alim THT
Cathode > -20 kv !

Cathode en

< >
; ——
”|I\/|0|8NCL+J|65 deN, . (3) Chambre d’extraction
e lons ¢
. L . d’électrons
« Electrons primaires

= Pompe turbo maintient la
pression dans la chambre a 2 Pa

Entrée de gaz (N,) = =~ .

(2)Alim Source d’ion 50
0> +2kv /1 (1) Chambre d'ionisation
oo o oo y

ov 20 Faisceau d’électrons d’énergie de 0 a 20 keV

Figure 2.2

Canon a électrons : Principe de fonctionnement-r@hie d’ionisation et chambre

d’extraction

Les ions sont produits dans le compartiment apgedénbre d’ionisatiofil) du canon (Figure
2.2) maintenu a une pression entre 2 Pa et 8 Ra. dbtenir et maintenir un plasma a ces
pressions, nous utilisons un filament porté a ension entre 200V et 800{2) par rapport a

la paroi de la chambre dionisation (considérée ro@mcathode pour le plasma). Cette
configuration produit un confinement électrostaticqies ions du plasma. Le libre parcours
moyen de ces derniers est plus grand que les diomsnde la chambre et par conséquent, une

durée de vie plus importante. On maintient ainpldsma dans la chambre [2.2].

Les ions de ce plasma sont ensuite attirés vestkdmbre d’extractioi3) ou est installée la
cathode du canon qui est portée a une tensiornodérd’ de -20 kM4). Ces deux chambres

sont séparées par un diaphragme de 8 mm de diatuetlegsse passer les ions en un faisceau
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peu dispersé qui bombarde la cathode et produiéléesrons. Parmi les différents matériaux
testés, I'aluminium a donné le meilleur rendemésms électrons sont extraits d'une petite
surface de la cathode, de 300 um de diamétre,d#nési comme le point source du faisceau
d’électrons. Cette faible surface d’émission alk&la géométrie du champ électrique entre la
cathode et la sortie du canon produit un faisceafaitle divergence et de 3 mm de diametre
en sortie du canon. Dans certains cas, un systeniecdlisation magnétique (aimant) peut
étre utilisé pour améliorer la collimation du faaa. Un aimant dit de «découpage» permet
de dévier ou de balayer le faisceau d’électrongsiCle cas du fonctionnement en régime

«pulsé» dont les fréequences peuvent aller jusdckilabertz.

Le courant d’électrons est contrdlé par le coudhions dans la chambre d’ionisation. Si on
maitrise bien la pression dans cette chambre, tierthun courant trés stable sur des heures

de fonctionnement.

Le faisceau d’électrons produit est essentiellemammo-énergétique a la valeur imposée par
la tension de la cathode. Les électrons de plusebésergie sont filtrés par dispersion a
l'intérieur du canon ou par blocage a travers leplitagmes séparant les compartiments et a

la sortie du canon.

2.2 Le courant d’ions et le courant d’électrons : plagele pression de fonctionnement

Le courant de faisceau dépend fortement du cowuf@nis et du rendement d’extraction des

électrons a la surface de la cathode.

Ce courant d’ions est lui-méme fortement dépendienta densité de gaz présent dans la

chambre d’ionisation mais aussi de la tension «suappliquée :

= Si la densité de gaz dans la chambre est faiblepleant d’ions le sera aussi et le

courant de faisceau sera faible.

= Sila densité de gaz dans la chambre d’ionisatsbrirep importante, on a un claquage
du courant «source». On met en général une résestaballast» pour évacuer le

surplus de courant. Mais lorsque celui-ci est iimgzortant, on provogue une chute de
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la haute tensioMT car les électrons préféreront se déplacer ent@atlaode et la

référence tension source (moins importante).

En résumé, il existe une plage de pression de iom@ment du canon a électrons qui est
déterminée par la pression dans la chambre d'iboisaCette pression dépend du taux de
pompage et du niveau de pression du milieu dangelega se propager le faisceau
d’électrons. La pompe est connectée, dans notreackschambrédT et le pompage de la
chambre d’ionisation s’effectue a travers le diagime séparant ces deux chambres (Figure
2.2). Dans certain cas, lorsque la pression extérieest trop élevée, un pompage
supplémentaire est nécessaire. La plage de fometinaent de cette chambre varie entre 2 Pa
et 8 Pa.

2.3 Le faisceau d’électrons : Dispersion, atténuation te création d'électrons

secondaires

La dispersion, latténuation ou encore la créatidigélectrons secondaires sont des

phénomenes qui jouent un rdle important :

a) Sous l'effet des collisions avec les molécules da, des électrons du faisceau sont

déviés. Il s’en suit une modification de la distitibn spatiale des électrons du faisceau : c’'est
la dispersion. La dispersion du faisceau d’électrest caractérisée par la largeur & mi-hauteur
du profil de distribution axiale du faisceau. Linsnent sera plus performant si on parvient a

limiter cette dispersion.
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Figure 2.3

Dispersion du faisceau d’électrons en fonction dpport rayon/longueur de propagation a

différentes énergies de faisceau d’électrons (M{ti2])

La Figure 2.3 présente la dispersion angulaireuparfonction représentative de l'intensité du
courant | en fonction de I'angle de collection. Muf0D.2] utilise le parametrg/L, ouR est le
rayon de sortie du faisceau d’électrons et L léadise entre la sortie du faisceau d’électrons
et le détecteur. Pour un méme diamétre de sortietZRe méme distance entre la sortie de
faisceau et le détecteur, un faisceau d’énergiked0est plus avantageux qu’un faisceau de
20 keV. La dispersion angulaire pour un faisceanefgie 20 keV reste raisonnable sur une
distance de propagation entre 10 cm et 30 cm pas densités inférieures a 10
molécules.crii. Pour un instrument de laboratoire, un faisceaudreergétique est préférable

en raison de normes de sécurité imposées pardagion de rayonnement X.

b) L’atténuation du faisceau d’électrons le long depsapagation est une conséquence
des collisions. Les collisions tres déviantes &ottir certains €lectrons trés loin du centre du
faisceau si bien qu’on ne peut plus les comptait®mme appartenant au faisceau. D’autres

vont perdre petit a petit leur énergie jusqu’a d@tare par un ion. La Figure 2.4 donne la
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pression mesurée en fonction de l'intensité ducésa pour différentes énergies de faisceau

d’électrons. La dispersion fait qu’'on ne mesurauqe’ partie du faisceau.

09—

o
T

PRESSURE mm Hg

12

RECEIVER DIAMETER = 2 0 mm
DISTANCE ALDMG BEAM PATH:=|10cm

Figure 2.4

Mesure du rapport Ifen fonction de la pression de gaz (en mm d’Hg) pdtérentes

énergies de faisceau d’électrons et avec un détede2mm (Muntz [1.12])

C) La distribution spatiale des électrons seconda@tégend fortement de celle des
électrons primaires qui leur ont donné naissands mssi de la densité de gaz et des forces
électrigues de rappel dues aux ions (Eq. 2-1 &2E3). Harbour [2.5] donne une expression
de cette densité a l'intérieur du faisceau :

r Eq. 2-1

r <Tf N (r_> = const; 1y =§
f

et en dehors du faisceau :
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g <r> (r 1> e_ .

r Tr, N =n = .

frlts S —B
T'f T'f e

oury est le rayon de sortie du faisceays et 0,15.

A. K. Mohamed [0.6] donne une expression de la itlendes électrons secondaires a
I'extérieur du faisceau en fonction de celle destbns primaires pour le cas de I'azadte) (

ng. Ty Eg. 2-3

Ve

ng < Ngo; Ng = nyp.4,84. Ayp.

2 2
Tlg .Tf

N

Ng > Ngo; Ns = Nyp.4,64.1071%. Ay p.

T

ou g, ~ 2 el est I'énergie moyenne des électrons secondairés,t@mpérature des ions que

I'on suppose égale a la température du gaz.

Le coefficientd; est proportionnel a la section efficace d’excitatites bandesN deN, et &

la section efficace d'ionisation aveg, = 2,6.10'* molécules.cm™.

2.4 L’assemblage du prototype de canon a électrons

Le canon a électrons développé@NERAa beaucoup évolué depuis les premiers essais dans
la soufflerieR5cha Meudon [0.6].

Ce nouveau développement de prototype fait sudiéférents tests menés dans la soufflerie
F4 de 'ONERA[2.4], [2.6]) puis en collaboration avec [BLR dans soufflerieLBK a

Cologne.

En effet, depuis 2007, dans le cadre du pepPERTde 'ESA un cahier des charges a été
défini autour du développement d’un nouveau prgtge canon a électrons embarquable a
bord d’'un démonstrateur de rentrée atmosphériquguee le véhiculeEXPERTde I'ESA
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(Figure 2.5) Le role de l'instrument est d'étudier les phénoegrmérodynamiques, en
particulier les effets des gaz réels par la déteation des densités et des températures de

vibration et de rotation.

pétecteurs
optiques

Figure 2.5

Maquette de véhicule EXPERT-ESA et canon a électombarqué pour une mesure avant et

apres I'onde de choc créée par le véhicule

Le systeme optique (spectromeétre et caméra) petieiectuer des mesures sur le faisceau

en amont et en aval de I'onde de choc.

Le canon a électrons a été modifié pour une adaptan soufflerie et une meilleure
compatibilité électromagnétique (perturbation pear ¢onditions d’établissement d’'une rafale

par exemple ou les vibrations).

La premiére configuration de I'instrumelREE adoptée pour le véhiculEeXPERT identifiée
comme la payload (charge) 09 (PL09), parmi 16 mdoa bord du véhicule, est présentée
dans la Figure 2.6 (a). Les composants au nombmende (Figure 2.6 (b)), sont dispersés

dans un segment du véhicule ce qui rend l'intégmatit le pilotage assez difficile & gérer.
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Cette configuration a été abandonnée au profit dhstrument plus compact (prototype

EGUNV.1) présenté sur la Figure 2.7

TRP : EXPERT payload 9 EBF definition - Components
Parameters Tvib(N,), densities of yand NO

(a) (b)

Figure 2.6

Modele de véhicule EXPERTS3 et du canon a éleceorsarqué : (a) Instrument de mesure

et ses différents composants et (b) interfacageréee des différents composants

2.4.1 Le prototype EGUN v.1 d'instrument FFE compact

Le nouveau prototype d’instrumefiFE (EGUN v.) est basé sur un corps de canon
d’extérieur rectangulaire pour un couplage mécamiquius aisé avec une géométrie
cylindrique intérieure présentée sur les Figuree? Figure 2.8.
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Corps du canon

Erl

Tension pour plasma

<1500 V
THT -20 keV i
Faisceau {
s vue éclatée du corps du
Prototype realisé
canon
Figure 2.7

Nouveau prototype EGUN v.1 du canon a électrons
On ajoute autour de ce canon :

Des alimentations hautes tensions délivrant jusg{K& pour la chambre d’ionisation et
jusqu'a 25 kV pour la cathode. Il s’agit de congegur courant continu Ultrav8lhaute-
tension délivrant des tensions entre 0 et -25 kit pme tension d’entrée de 24 V
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»= Une alimentation basse tension (24 V) pour le€dffits composants

= Un spectromeétre miniature HR4000 d’Ocean Opticsoatsystéme optique pour I'analyse

spectroscopique

= Une caméra Basler Scout pour la visualisation diéutarescence émise et de I'onde de

choc créée

»= Une plaque de protectioi S pour protéger 'ensemble des composants desti@usaet

de I'’échauffement

Les Figure 2.8 (a) et (b) présentent le systeme dan ensemble.

Canon a
Electrons

Mini
Spectro

Aim

Fompe Source

turbo

Adim
Haute
tension

Mini
Camera
o

(@) (b)

Figure 2.8

Assemblage du prototype EGUN v.1 du canon a élestfa) vue de profil des différents
composants et (b) vue de dessus

Les dimensions (375 mm X 300 mm X 250 mm) de céopype et son poids (10,5 kg) ont
été sensiblement réduits. Sur les figures de Figuré Figure 7.4 eAnnexes A/ Assemblage
du canon a électronson représente les coupes et vue en détails ffésedis composants

réalisés sous Solidworks
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Le fonctionnement de ce prototype a été testé gioles La Figure 2.9 montre 'ensemble du
montage dans une chambre a vide compatible avendesres v.u.v (hublot et lentilles u.v)
(Figure 2.9 (a)) et le montage avec une enceimMie& pour les tests de stabilité du faisceau

d’électrons et I'étude de la dispersion de celyiFogure 2.9 (b)).

(a) (b)

Figure 2.9

Prototype EGUN v.1 testé: (a) avec une enceinted@compatible u.v et (b) avec une

enceinte a vide transparente pour les tests dalgéabt mesure de dispersion

Lors des tests en statique, le canon et ses difmmmposants ne sont pas placés sous vide.
Il s’agit dans un premier temps de vérifier uniqeemml’émission et la stabilité du faisceau
d’électrons. La stabilité du faisceau est peu peé® par les variations de pression dans
'enceinte car le pompage différentiel assure urresgion autour de la plage de

fonctionnement.

Pour valider ensuite ce prototype de canon a élestet des différents composants nous
avons effectué des tests en soufflerie continugu¢€i2.10) MARHy Orléans, Février 2010)

ou cette fois-ci I'instrument lui-méme est placé&seide. Il subit alors les perturbations du
milieu. Avec un systeme de pompage et une instatiate fuite réglable on arrive a stabiliser

le faisceau d’électrons. Les résultats de ces wmis présentés dans le Chapitre 5 et la
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procédure de mesures Annexes B2/ Installation et procédure d’allumagearaa électrons
dans MARHyFigure 7.5).

Figure 2.10

Installation et fixation du canon a électrons déasoufflerie MARHy

2.4.2 Le pilotage a distance du nouveau prototyp&GUN v.2

A la suite des tests dandARHy, nous avons procédé a l'automatisation du prototyp
L’automatisation de I'ensemble du systeme a I'aagatde permettre de contréler a distance
le fonctionnement du faisceau et de I'adapter aasations des parametres physiques de
'expérience. Une procédure automatique de comnieodtdle/acquisition permet ainsi
d’effectuer un dépouillement en temps réel de spectne carte d’'acquisition/pilotage de
National Instrumenfs a été utilisée pour effectuer la procédure de ngmeroute et
d’acquisition de données (entrées / sorties) vidbus USB. Le diagramme représentant les
différentes connexions et procédures de traiterderdonnées est donné en annexes (Figure
7.7 et Figure 7.8).

Le pilotage automatique est nécessaire dans uriftesigua rafales ou la durée de mesure est
de quelques centaines de millisecondes. Ce praatygnsi été testé dans la souffléide
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@ (b)

Figure 2.11

Prototype du canon a électrons automatisé dansudfierie F4 : (a) connexion de la carte
d’acquisition NI avec I'instrument et (b) instalian du nouveau prototype dans la chambre

de test de la soufflerie F4

Le fonctionnement de la carte d’acquisition (Fig@r&él (a)) a été testé pour des durées de
fonctionnement allant jusqu'a 45 minutes sans grévadisse de température (Figure 2.12). Un
systeme d’évacuation de la chaleur permet de nmaiftecarte a des températures autour de

31 °C.
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Figure 2.12

Evolution de la température de la surface de lae&tectronique au cours des mesures

(données thermocouple) -/+5 %

Conclusions :

Le fonctionnement du prototype a été validé enieteca vide pour I'étude de la stabilité du
faisceau d’électrons et en soufflerie continue pdar fonctionnement des différents
composants sous vide. Il permet de délivrer urcéaia d’électrons entre 1 keV et 30 keV
pour des courants entre 1 et 2 mA. Le pompage dagenet l'installation d’'une fuite
réglable permettent de stabiliser le faisceau ditens dans des gaz de pressions entfd 10
et 1 mbar.

Il ressort également des tests effectués a lalsdeffF4 que I'ensemble des composants

(carte électronique, transmission des données W&@mR}ionnent sous vide.

Cependant, une meilleure isolation des différemimmosants permet de limiter les arcs
électriqgues. En effet 'augmentation de la valew ld résistance «ballast» permet une

meilleure stabilisation du courant d'ions.
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La carte électronique fonctionne sous vide avec hmgsse de température de moins de 10

degrés pour un fonctionnement jusqu'a 40 minutegite 2.12.

Le temps de réponse de la pompe turbo persisteydrait utiliser une fuite mécanique, tout
proche de la chambre d’ionisation, permettant dtaluire une petite quantité de gaz dans
cette chambre d’ionisation afin de maintenir sagsien dans la plage de fonctionnement
(entre 2 Pa et 8 Pa). Ce dispositif mécanique pdreg contrélé via un asservissement du

systeme de commande automatise.
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3. Chapitre 3 : Etude de la dispersion du faisceau dléctrons

Ce chapitre est consacré a I'étude de la dispersiofaisceau d’électrons. Nous

présentons notre nouveau modéele de dispersion pt&@macompte les collisions

élastiques et inélastique ainsi gu'une nouvellehméé de détermination de profil
point-a-point de densité le long du faisceau d'#lats.

3.1 Théorie des collisions : Sections efficaces de ¢silbns

Pendant la collision entre deux particules, il pgutvoir transformation (ou création)
d’espéces, changement d’état interne, modificadi®witesse. La collision est inélastique s'il
y a une modification d’état interne et de vitesteglastique s’il y a uniquement changement

des vitesses des particules.

Dans notre cas, on distingue le groupe des atomelgcules et ions du milieu gazeux et le
groupe des particules (électrons). Nous nous isgérens ici uniguement aux collisions entre
des électrons et les autres particules (atome<aulels, ions) pour étudier la dispersion du
faisceau. On suppose qu’il y a peu d’interactiomseeles électrons primaires du faisceau. La
fréequence des collisions entre les électrons etrlekcules dépend de la densité et de la
température du gaz. Les collisions entre les espéaemilieu influencent l'intensité de la

fluorescence (phénomenes de quenching, chimilumémes etc.).

La détermination de la densité globale ou localendlieu gazeux traversé par le faisceau
d’électrons est basée sur la mesure de l'intedsitBuorescence induite par ce faisceau. A
basse densité, cette intensité est directemenbgropnelle a la densité partielle des espéces
du milieu gazeux. Cependant, la mesure de cegesité peut étre perturbée par la dispersion
du faisceau le long de sa propagation. Cette pmtion affecte la validité des mesures lors
de la détermination du profil point-a-point de densur I'axe de propagation du faisceau.
Cette dispersion peut également affecter la résoldpatiale de la mesure. Ainsi, 'une des
étapes les plus importantes de la mesureFHbd& consiste a modéliser la dispersion du

faisceau d'électrons.
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On s’appuiera sur des modeéles empiriques pourrddes phénomenes de collisions entre les

électrons du faisceau et les molécules du gazrgéve

Nous utilisons une description statistique pour étigér les collisions et dégager les lois sur
I'atténuation et la dispersion. A toute collisiam affecte une probabilité. Cette probabilité
varie avec la température. Dans le cas des caifigiastiques? est proche de l'unité a faible
température (de l'ordre de 300 K) et croit avectdémpérature. Pour simplifier cette
modélisation, nous parlerons du cas de la collisinine en un électron (particule élémentaire)
et une molécule (dipolaire). On suppose égalemaatlg gaz est homogéne. La collision
entre cet électron du faisceau et une moléculeadiesgt représentée sur la Figure 3.1 :

Faisceau d'électron a 25ke¥  fome /

ImA. Imm de diam, du gaz d —
TR | ki —— N T'E"

[lispersion d'un faisceau d'électron & la traversée d'un gaz \H

Figure 3.1
Dispersion du faisceau a la traversée d'un gaz

Ici la molécule est considérée comme une seulecpltpour simplifier I'étude. Pour un

2
mz" olim est la masse de I'électronvesa vitesse

électron ayant une énergie cinétique-

(Figure 3.1), qui entre en collision avec une paté du gaz, il lutransfére une énergik :
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L, 1, R Eq. 3-1
AE = =m,. U} —=m,. Uf = .(2k;.K — K?)
2m,

ou K =k;— ks, v;, v;, hk; et hk, sont respectivement les vitesses et quantités de

mouvement de la particule avant et apres colliai@t |'électronh, la constante de Planck

Nous allons maintenant décrire les différents tygesollisions.

3.1.1 Les collisions élastiques et inélastiques
3.1.1.1 Les collisions élastiques

Considérons le systéme isolé constitué d’'un élacke> et d’'une molécule «a», les lois de
conservation de masse, de quantité de mouvemdidretrgie donnent :

me + mg = mg + my Eq. 3-2

MmeV, + MV, = Myv, + myv, Eq. 3-3

ot %meve2 + %mavg = %meve’2 + %mavc’l2 Eqg. 3-4
MeVetMgVqg

On peut noter ques = représente la vitesse du centre de masse des deux

Mme+mg
particules; il est invariant suivant 'Eqg. 3-4. @aut ainsi obtenir une description compléete de

la collision et des trajectoires des particuleggapa collision.
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3.1.1.2 Les collisions inélastiques

Dans ce type de collision, les échanges entrecpéeti concernent non seulement de I'énergie
de translation mais également de I'énergie intéro&tionnelle, vibrationnelle, électronique

et ionisation).

L’équation de conservation d’énergie Eq. 3-4 deviors :

1 1 1 Eqg. 3-5
Emeve2 + g0 + Emavg +€jq = Emeve’2 + e + Emav{f + €14 g

Pour I'atome, le changement de vitesse dv esi,de v, et le changement d’énergie interne
est égal ag, —¢j,, j ou lreprésentent 'ensemble des nombres quantigdesv k)

correspondant aux états électroniques, de vibratiale rotation d’'une molécule.

Il N’y pas de structure a énergie interne pourelélon et donc pas de notion de transition
(i = k); par conséquent,, et e, sont nuls. Pour I'électron, il y a uniquement nficdtion

de I'énergie de translation, c'est-a-dire une Viameade la vitesse. L’Eq. 3-5 devient alors :

1,1 1 1 Eq. 3-6
Emeve +§mava +6ja =§meve +§mava +Ela

3.1.2 Les sections efficaces différentielles élastiquesieélastiques

La section efficace différentielle, souvent nogegereprésente la probabilité qu'un électron

réagisse avec une molécule dans une surfacesutface effective d’interaction) et soit
envoyé dans langle solid€ (vers une direction donnée) dQ prés, avecd( =
sin(0).d6.da. Elle dépend du type d'interaction. La dispersianfaisceau d’électron est le
résultat de I'ensemble des collisions entre élestrdu faisceau et les molécules du gaz. On
distingue deux types de sections efficaces : li@eefficace élastique et la section efficace

inélastiqgue conformément aux types de collisions@actives possibles.
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3.1.2.1 La section efficace de Rutherford

La distribution angulaire des particules diffuséasut apporter des informations sur
l'interaction qui a eu lieu entre le faisceau etmalécule cible (par exemple la forme du

potentiel d’interaction).

Dans une collision, deux paramétres définissentiextions des vitesses apres collision :

I'angle de déviationd]) et I'angle azimutald).

Figure 3.2
Section efficace de Rutherford

Le flux de particule traversant I'aire élémentditthde, de rayorde, se retrouve dans I'angle

solide élémentaird().

Sans interaction (ou a grande distance avant Ie)cita distanceb (Figure 3.2) est le
parameétre d'impact du projectile. Du fait de la gyme cylindrique, toutes les particules qui

ont des parameétres d’impact compris ettitret b+db seront diffusées entré@ et 0 +do .

Elles sont de ce fait associées a une surfade db perpendiculaire au faisceau.
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La section efficace différentielle de collision entin électron d’énergie cinétiqée et d'un

atome de numéro atomige est donnée par I'expression classique de Ruttikj8ol], avec
la dépendance esin™* (g) :

daRuth, Z2.e* Eq. 3-7

\ - .
an 4.Ec.sin* (g)

On retrouve cette section efficace de Rutherfomksd&xpression des sections efficaces de

collisions aussi bien élastiques qu’inélastiques.

3.1.2.2 La section efficace différentielle totale

Différents auteurs comme Mott et Massey [3.1] e&Kla. [3.2] proposent une expression de
la section efficace différentielle totale de calliz Cette expression est la somme des

contributions élastiques donnée par Liu [3.3] étastiques donnée par Inokuti [3.4] :

dgtot do®! doinet Eqg. 3-8
10 0) = 10 ) + 10 6)

Liu [3.5], Bonham [3.7] et Center [3.8] utilisenhel expression valable pour des faisceaux
d’électrons non-relativistes d’énergies comprigasee20 keV et 100 keV et pour des gaz tels

gue le diazoteNy) ou lI'argon Ar) :

do.tot do.Ruth

a0 9 =—m

@} Eg. 3-9

{11~ FOP + =

ou oRuth(g) est la section efficace de Rutherfort(f) représente le facteur de forme
atomique aved1 — F(0)]? correspondant a la contribution élastiquec—gg la contribution

inélastique. Les contributions élastiques et iriass sont :
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avec

s Eq. 3-10

_ 0 2
1-F() = pl ;ALZ n [(ZTL)).sin(%)]z

h h :
avecl, = — la longueur de Compton,= = la longueur d’onde.

h, m cetp, représentent respectivement la constante de Plémenasse de I'électron, la

vitesse de la lumiere dans le vide et la quangtéhduvement.

1/3
On a aussh; = %.bi, ou les constantes etb; etag sont données par Farley [3.13] :

-2 Eq. 3-11

(o) =1- l1 + (#)2 agl

3.1.2.3 Modélisation de la section efficace différentielle Exemple d’'un écoulemeniN,

Les Eq. 3-10 et Eg. 3-11, donnent la variation skxgions efficaces de collision élastique et
inélastique, dans une collision entre un électrorfaisceau et une molécule de diazdig).(
Généralement, le phénomene des collisions est bepuyslus complexe, car il met en jeu un
faisceau constitué de plusieurs électrons et d'am de plusieurs molécules. Ainsi, aux
différentes collisions s’ajoutent des termes deptamye ou de collision en cascade. Mais nous
avons choisi de simplifier le systéeme a une collistntre un électron et une molécule neutre,

du fait des densités faibles de particules dafsdeeau et le gaz.

Dans les figures suivantes, on représente lestiarsade ces sections efficaces différentielles
de collision en fonction de l'angle de dispersi@nll s’agit d’'une modélisation pour un
faisceau d’électrons d’énergie 20 keV
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Sechion efficace tlifff,reutiEI]e de Rutherford
B

8wl
6% 107! ‘
4% 10791
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ey —I.'II..? II,'.',CI T l.l:'t Angle de disperison # en F1 radims

Figure 3.3
Section efficace différentielle de Rutherford amctmn de I'angle de dispersion

La section efficace de Rutherford représentée acievinversement par rapport au terme
4, EC.sin"(g). Cette section efficace est symétrique par rappdiangle de dispersion nul.

Elle est maximale aux angles de dispersion minim&éxqui correspondent aux angles

minima fixés par le parametre d’écran.

Figure 3.4

Collision entre un électron et un atome : angleddgersion
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On définit la dispersion au-dela du diamétre deilde (considérée comme sphérique ici)

(Figure 3.4) avec I'angle minimum de dispersiorCiigpp [3.12] :

b2 Eq. 3-12
Omin = 2mArcsin m
ou best le parametre d'impact donné par :
_ Z.eét Eqg. 3-13
(p-v)*
Ap, la longueur de Debye donnée par :
eo kT, Eq. 3-14

Ne.e

Z le numéro atomique de I'atome, ne, Te p, V respectivement la charge élémentaire d’'un
électron, la densité électronique, la températ@w® @ectrons, quantité de mouvement et la

vitesse des électrons.

La Figure 3.5 représente la contribution élastigieela section efficace différentielle de
collision, la contribution inélastique ainsi que daction efficace totale différentielle de

collision en fonction de I'angle de dispersi@rsur une échelle logarithmique.

On remarque que la section efficace différentitale est essentiellement élastique pour les
grands angles de dispersion, c'est-a-dire au-adeldradians. Cette section efficace vaut 10

1”em?2 4 0,1 radians avant de chuter rapidement.
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Section efficace totale cm—_pour E 20KeV Elastique, rouge_ Inélastique cvan_et Totale wert
1077
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Figure 3.5

Sections efficaces de collisions avec dbntributions élastiques (en rouge), inélastiq(es
cyan) et totale (en vert)

Pour les faibles angles de dispersion, la sectifiicace différentielle totale est
essentiellement inélastique. La Figure 3.6 montie lg section efficace totale est égale a 10
12 ¢cm2 & 0,001 radians, de méme que la section effit@élastique, alors que la section

efficace différentielle élastique est de I'ordre H&"™ cm2. La zone de transition se trouve

0,03 radians. Nommons cet andle
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Section efficace totale em™ _powr EZ20KeV Elastique, muge Inébiefique cyan_et Totale vert
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Figure 3.6

Sections efficace de collisions avec Moom sur la zone [0-0,1 radians] : contributions

elastiques (en rouge), inélastiques (en cyan)tateéden vert)
Au-dela de 0,03 radians, les influences des carttdbs élastiques et inélastiques s’inversent.

Un calcul correct de la section efficace totalecdision devra donc prendre en compte les

deux contributions (élastique et inélastique).

3.1.3 La section efficace totale de collision
La section efficace totale de collision, noté&&’, s’obtient par une intégration sur I'ensemble

des angles de dispersion. Elle s’écrit :

21 . do Eq. 3-15
gtot =f 41, sin(6) .—(6)do
, do

min

ou 0,,;, est 'angle minimum de dispersion donné par I'dmqumaEqg. 3-12 qui dépend du

parametre d’impact, donc de la nature de l'atomajsnaussi de I'énergie du faisceau
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d’électrons et de la longueur de Debye. Cette egma peut étre généralisée dans le cas de
molécule en prenant en compte Z comme le numénmiqte total (somme des numéros
atomiques des différents atomes) de la moléculeTéleleau 3-1 donne les valeurs des
sections efficaces totales de collision pour déifées valeurs d’énergies de faisceau

d’électrons et pour une molécule de diazbig (

Enerdie du faiscea Vitesse des Anale minimum de Section efficace Libre parcours
qé gie du fai 1 &lectrons en m/s | /\N9'€ Minimun totale de collision | moyen a 10 cm de
électrons en keV avant collision dispersion (radians avec N en cm propagation
1 1,88x10d 1,62 4,77x10° 0,21
5 4,19x10 0,065 3,26x10° 0,031
6 4,59 0,045 2.67 0,038
8 5,30x1d 0,025 1,90x10° 0,052
10 5,93x10 0,016 1,43x10° 0,07
15 7,26x10 0,0069 7,69x10’ 0,13
20 8,39x10 0,0038 4,49x10’ 0,22
25 9,38x10 0,0024 2,81x10’ 0,36
30 1,02x16 0,0016 1,85x10’ 0,54

Tableau 3-1

Sections efficaces totales de collision calculéecanotre modéle (Eq.3.17) pour différentes

valeurs d’énergies de faisceau d’électrons en siolfi avec un atome d’azote,fN

Entre 1 keV et 30 keV, la section efficace totadecdllision est de I'ordre de T6cm2. Cette
section efficace de collision est proche des sestiefficaces de collision mesurées
expérimentalement par Ittikawa [3.10] dans la z2@@ nm et 700 nm pour les iohs" de
Na.

On remarque que l'angle de dispersion minimum deépdun parametre d'impact et de la

longueur de Debye (Eq. 3-14). A titre d’exemplenslde cas du diazoteN{), cet angle

~ 73 ~



Chapitre lll: Etude de la dispersion du faisceatlattrons

minimum de dispersion devient inférieubga; = 0,03 radians pour des énergies d’électrons

supérieures a 7 keV (Figure 3.7).

—m— Angle de dispersion

0,07 4

-~

0,06 4

0,05
L
0,04 -

Elastique

L e

1 |
0,02 4 | \ Elastique + Inélastique

0,01 4 3 \

Angle de dispersion minimum en radians

Energie de faisceau en keV

Figure 3.7

Angle de dispersion minimu#),;,, en fonction de I'énergie du faisceau d’électrohargle
de transitior;z = 0,03 Zones de prédominance des collisions élastiquegktstiques

dans le cas du diazote {N

Les domaines de prédominance des contributiongigtlas et inélastiques permettent de
définir 'angle de transitiof; introduit sur la Figure 3.5. Cette transition smutre a 7 keV
(Figure 3.7).

Dans le cas dé&l,, pour des énergies de faisceau supérieures a 7ikest important de

prendre en compte les sections efficaces diffaxkbesi €lastiques et inélastiques.

Les prototypes dont nous disposons @NERA ont été concu pour fonctionner a haute
energie (15 keV a 25 keV) pour minimiser la disarsce qui a justifié le calcul présenté

dans cette section.
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3.1.4 Le nombre de collisions

Le nombre de collisions S, pour un électron, est :
S=n,.0. z Eq. 3-16
oungest la densité de gaz en molécules’cat°t la section efficace totale de collision en

cmz2 donnée par I'équation Eq. 3-15zéa distance de propagation du faisceau d’électrons

Le Tableau 3-2 donne le nombre de collisions pdférdntes valeurs d’énergie de faisceau,
de densité de gaz sur 10 cm de propagation. Leosesfficace de collision est calculée pour

le diazote K).

Energie en keV 15 20 25 27

Section efficact | 1,2.1¢* | 6,13.1¢Y" | 363.1CY | 302.1CY

densité gen cm® 2,40.10"%=1 mbar
Prop. sur 10 cm 27,60 14,71 8,71 7,25
Prop. sur 20 cm 55,20 29,42 17,42 14,50
Prop. sur 30 cm 82,80 44,14 26,14 21,74

densité gen cn? 2,40.10"°=0,1 mbar
Prop. sur 10 cm 2,76 1,47 0,87 0,72
Prop. sur 20 cm 5,52 2,94 1,74 1,45
Prop. sur30 cm| 8,28 4,41 2,61 2,17

14_
densité gen cn?’ 2,40.10™"=0,01 mbar,

Prop. sur 10 cm 0,28 0,15 0,09 0,07
Prop. sur 20 cm 0,55 0,29 0,17 0,14
Prop. sur 30 cm 0,83 0,44 0,26 0,22
densité gen cnm 2,40.10%=0,001
Prop. sur 10 cm 0,03 0,01 0,01 0,01 10

~ 75 ~



Chapitre lll: Etude de la dispersion du faisceatlattrons

Prop. sur 20 cm 0,06 0,03 0,02 0,01 20
Prop. sur 30 cm 0,08 0,04 0,03 0,02 30
Tableau 3-2

Nombre de collisions en fonction de I'énergie dadeau d’électron (15, 20, 25 et 27 keV), de
la densité de gaz (fombar, 10° mbar, 10" mbar et 1 mbar) et de la distance de propagation
(10, 20 et 30 cm)

Dans ce tableau, la ligne surlignée en jaune,al4;4 collisions a 20 keV sur 30 cm a une
pression de 0,1 mbar. Si a chaque collision 130V de perte, on ne perd que 4,4x30 eV
=132 eV, ce qui est négligeable pour I'électron gonserve donc tout son pouvoir

d’excitation.

Dans le cas d'un faisceau d’électrons de 15 ke\frepageant dans un gaz de pression 1
mbar, il ya 82 collisions sur 30 cm (le faisceattess dispersé€) les électrons ne perdent que
2,4 keV sur 15 keV, donc restent énergétiques.ténaition de I'énergie des électrons

n’affecte donc pas la mesure.

3.2 Modélisation de la dispersion du faisceau d’électres
3.2.1 Résultats expérimentaux

Le diazote K,) a été utilisé lors de ces mesures. Le caissadeapermet de maintenir une
pression statique pouvant aller de*1 1 mbar. L'uniformité du gaz a l'intérieur dussain

est assurée par un pompage et une circulationnuantl'acquisition d'images du faisceau
d’électrons se fait grace a une cam@ezD de 1340 X 400 pixels (correspondant a une image
de 50 cm X 15 cm) équipée d'un filtre passe baedér€ a 391,4 nm et de 10 nm de largeur

de bande.

Toutes les mesures présentées dans cette sectiétedaites a l'aide du prototype de canon a
électrons décrit au chapitre 2 avec une tensioramade 15 kV a 27 kV. Nous rappelons
aussi qu'on mesure la fluorescence que donne uceginassimilé a celui des électrons

primaires du faisceau suivant I'’équation 1.8 dupthe 1. Cette approximation n’est valable

~ 76 ~



Chapitre lll: Etude de la dispersion du faisceatlattrons

gu'a basse densité avec peu délectrons second&resles images de la Figure 3.8, on
présente une image de ce faisceau d’électronsogageant a travers 0,8 mbar Mg On
détermine la distribution des électrons a difféesrgositions sur I'axe de propagation :

(@) (b)

Figure 3.8

Dispersion d’un faisceau de 24 keV dansaND,8 mbar. Image caméra CCD : distribution
selon 'axe transversal : (a) a 4,2 cm de la sodiefaisceau et (b) & 6 cm de la sortie du

faisceau

Le faisceau se disperse selon I'axe de propagatmmme on peut le voir sur la distribution

axiale des électrons qui est beaucoup plus étalde2dcm a 6 cm de la sortie.

On a ensuite enregistré les images du faisceaw¥5& différentes pressions (allant de10

mbar a 1 mbar) sur la Figure 3.9 :
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al Image CCD 13 EV, 003 mbar B Image OCD 15 &V, 0.4 mbar

F .

| .l'l'.l-"'lt-'r" D P ER 0.8 pebepr "'4:.;' '.'-'Il'-.é:l"’ A0 PN RV OLTE mibvr

ry o kB »

gl Image OCD 20 &V, 0.4 mbar B Brage CCD X0 RV, 0.8 mbar

Figure 3.9

Images CCD du pinceau de fluorescence enregisti@e différentes pressions de har des
électrons a différentes énergies en fonction d#ideance de propagation z. On utilise la
caméra CCD Basler compatible u.v, d’autres image$aisceau a différentes pression de gaz

sont disponibles en Annexes C/ Dispersion du faiscéelectrons

L’intensité de fluorescence augmente aussi bierr aemsité de gaz qu’avec la dispersion
aussi (Figure 3.9 (a) a (d)).
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Pour limiter la dispersion et maintenir un bon m@psignal sur bruit, il faudra utiliser un
faisceau beaucoup plus énergétique (Figure 3.8t(d)). Les images sont traitées pour tracer
le profil radial du faisceau. Un programme sousviel® permet de mesurer la largeur & mi-

hauteur suivant I'axe de propagation du faisceau.

Nous avons effectué des acquisitions pour desipresallant de 16 mbar & 0,7 mbar mais,
face a une difficulté d'extraction des profils pas pressions inférieures a 0,1 mbar, due a
un mauvaise stabilisation du faisceau, seuls des$ilgprde 0,1 mbar a 0,7 mbar sont
représentés ici. Sur la Figure 3.10, on a représéhntolution de la largeur a mi-hauteur en

fonction de la densité de gaz pour différentesgiasrdu faisceau d’électrons :

504 5,04
—m=— 0.6 mbar
5] 20 keV R / 45 27 keV = 0.4mbar
4,01 —=— 0.5 mbar 4,04 —=—0.2 mbar
0.3 mbar
£ 357 —=—0.14 mbar £ 357 e
g 3,04 g 3,0 -/
@ 2] O s /
s - /' . s
é 2,0 /- _ g 2,0 ./ -
M R
0L 151 " e -/ L 154 e .
- T — N ./
107 /'{' -— 1,0 =" -
__—a— — /I/'/  m = R
054e——A= a4 —H#—" 05 —1 "
A P la———E——
0,0 .I T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
28 30 32 34 36 38 40 42 44 46 48 50 52 28 30 32 34 36 38 40 42 44 46 48 50 52
Axe de propagation en cm Axe de propagation en cm
@) (b)
Figure 3.10

Mesures expérimentales de la largeur & mi-hauteEdV/M) en fonction de la distance de

propagation a différentes énergies d’électronsiérentes pressions de gaz :
(@) 220 keV et (b) a 27 keV

Plus le gaz est dense (de 0,14 mbar a 0,7 mbas)I@ltaisceau est dispersé. Le rayon de
fluorescence, qui est équivalent au rayon du faisabélectrons, est a 20 keV (Figure 3.10
(a)), @ 30 cm de propagation. Il passe & 1,5 crm poe pression de 0,14 mbar et & 2,2 cm

pour 0,3 mbar, a 3,5 cm pour 0,5 mbar et a 4,5@um @,7 mbar.
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Avec un faisceau beaucoup plus énergétique (27 KEMure 3.10 (b)), la dispersion est
moins importante. A 0,6 mbar, la largeur & mi-hagta 30 cm de propagation, est égale a 4,1
cm avec un faisceau de 20 keV et & 3,5 cm aveaisoefau de 27 keV.

3.2.2 Modélisation de la dispersion du faisceau d’électrts

Chaque collision électron-atome (ou électron- madkdcdévie légerement I'électron incident
d'un angle dont la valeur dépend de I'énergie é&ttron, par l'intermédiaire de la section
efficace différentielle de collision et d’autresrametres de la cible. La modélisation de la
dispersion du faisceau d’électrons permet de prdaaiéviation du faisceau selon la densité
de gaz, de I'énergie des électrons et de la distdecpropagation. Un des objectifs de cette
modélisation est d’estimer les limites de toléradealispersion acceptables pour les mesures
du courant d’électrons ainsi que les correctiompBorter a la détermination de la densité a
partir des mesures de la fluorescence. En sowflen essaye d’obtenir un faisceau le moins
dispersé possible sur une longueur égale au diaraéle de I'écoulement. Le modele qu’on

utilise, se base sur les lois de collisions, vueparagraphe 83.1.2.

Les parameétres de fonctionnement du prototype derca électrons utilisé aONERAsont

les suivants :

Faisceau d’électrons d’énergie entre 1 keV et 30 ke

Etude de la fluorescence sur une distance inférial80 cm

Densités de gaz entre’¥@t 1d° molécules.cni (entre 1G et 1 mbar & 300 K)

Les différents gaz étudiés sawit, NO, CO, CO; et leurs mélanges.
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Clapp [3.15]définit le rayon du faisceau d’électrohcomme une fonction de la distance

axiale z ayant pour origine la sortie du canon :

fooo ne (7, Z)rzdrr Eq. 3-17

R - [¢9)
e J, ne(r,z)dr

our est la distance radiale,(r, z) la densité électronique au point de coordon@ée3.

Il s’agit d’'une expression modifiée de la formulendée par Lee et Cooper [3.1&]le est
valable pour des collisions singuliéres ou mulBpd¢ se base sur la loi des forces de Lorentz
et de la diffusion. Une autre modification, propmggar Clapp [3.15], néglige les effets
relativistes et ne considére que de faibles andgesispersion. Elle conduit a I'expression

suivante :

Eq. 3-18

2 11
Rims(S) = Ryms(S=0). [1+—(1—S+=5S+-—5%—e"5).(p2)
Sk 2° " 24

ouS = ny.0'%. z est le nombre de collisions, défini I' Eq. 3-8g,= ng. 0" Ry.,s(S = 0);

R,.m.s(S = 0) est le rayon de sortie du faisceau d’électrong=(3.

. [-9 g0 Eq. 3-19
) Id—adQ
o)

On considere que (62

1
Rims (S) estla largeur a mi-hauteur (FHWM) du faisceauet&bns.
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Dans le calcul de la section efficace totale ddbsams, la prise en compte des collisions
aussi bien élastiques qu'inélastigues permet dermé@ier une largeur a mi-hauteuy,gz)

beaucoup plus réaliste.

Le calcul de la largeur & mi-hauteHWM) Rms? du faisceau d’électrons a été effectué a
partir des équations Eq. 3-15 et Eq. 3-18 . Noumsensuite appliqué le code de calcul pour
déterminer le rayon du faisceau pour différentesrgias de faisceau (20 et 27 keV) et

différentes pressions de gaz en fonction de lauigt de propagation. Dans la Figure 3.11,
ces variations de largeur a mi-hauteur sont conaegasiéx mesures expérimentales effectuées

dans les mémes conditions.

Faisceau d'électrons 27 keV

6 o4  F----- exp 0.2mbar
l exp 0.4mbar
e exp 0.6mbar

Y S— model O0O.2mbar
------- model 0O.4mbar
------- model O.6mbar

Largeur a mi-hauteur (FWHM) en cm

Distance de propagation en cm

Figure 3.11

Comparaison entre modele et mesure expérimentadke ldegeur a mi-hauteur d’un faisceau
d’électrons de 27 keV a différentes pressions ag@2, 0,4 et 0,6 mbar)

? Le diamétre de sortie du faisceawd&=0) est de 0.3 centimétre (prototyp@UNV.1).
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Les valeurs calculées par ce modele suivent lesuralexpérimentales trouvées pour le

faisceau de fluorescence aux différentes énergidsférentes pressions de gaz essayées. On
note cependant des écarts a partir de 25 cm degatipn. Ces derniers peuvent étre dus a la
fluorescence supplémentaire induite par les élestrgecondaires, dont la densité dépend
essentiellement de celle du gaz et pas de la distdun canon. Un électron secondaire est crée

avec une énergie de quelque eV et reste donc tésitde I'endroit de sa création.

Pour avoir des modeles plus réalistes, il faudtaitc tenir compte de deux phénomenes : la

création d’électrons secondaires et le quenching.

Pour des pressions proches de 1 mbar, le modetksgersion utilisé jusqu’ici n’est plus
valable. Il faudra dans ce cas, utiliser d'autresliéfes tels que le "multiple scattering model"

ou "envelop model” proposés par Clapp ainsi quéd3eet Demeter [3.16] et [3.17].

3.3 Détermination du profil point-a-point de la densité a partir de la dispersion du

faisceau d’électrons

Dans I'équation donnant I'évolution de la largeumahauteur en fonction de la distance de
propagation Eg. 3-18, le parametBeest proportionnel a la densité de gagz or les
écoulements traversés ne sont pas a densité upifaan la gaine d'écoulement présente un
profil particulier de densitéy(z). On peut donc modéliser la largeur a mi-hauteufoaction
d'un profil particulier de densité et voir son udince sur la dispersion du faisceau
d’électrons. La Figure 3.12 présente un exemplepmidil de fluorescence obtenu dans

I’écoulement libre de la souffler@LR-LBK
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Figure 3.12

Vue de I'écoulement dans la soufflerie LBK (Moha&edl[0.8])

L'expression de la largeur a mi-hauteur, donnée @app, n’'est valable que pour une
distribution uniforme de densité selon I'axe degagation. Pour simuler I'évolution de cette
largeur a mi-hauteur dans un écoulement (profil noifiorme de densité), il faut modifier
I'équation Eg. 3-18 en faisant varigg(z) en fonction de la distance de propagation z. La
largeur a mi-hauteur, a la positian dépend de la densité de gaz a cette distance mais
également du passé du faisceau (c'est-a-dire dispsersion avard). Pour étudier 'influence

du profil de densité sur la largeur a mi-hautewisnavons défini une expression de cette

densité avec des paramétres de forme de profil :

Z

ng(z) = ngo. (0 — p.sin (a)) Eqg. 3-20

oU Ngo= 10" molécules.cri, o, p etq sont les paramétres qui définissent la forme dfilpr
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On discrétise I'axe de propagation ered supposant que la pression reste constantensur u
petite portion d Ainsi, pour trouver la dispersion a l'axe= z+dz, il faut connaitre la
dispersion a 'axe et la densitéy(2). De proche en proche, on arrive a la dispersikeaxa en

Zp ou la largeur a mi-hauteur dt.

On prend un pas de 1 cm, si on fait I'hypothésesurel cm de propagation, la pression n'a
pas trop varié¢ (@ 25 keV, I 'y a au maximum une leseuwcollision,
n,0z= 2410 .363.107"".1= 087). Ainsi, l'expression donnant la largeur & mi-keant

du faisceau a une distanzdevient :

R,ms(0) =Ry, =0,3cm Eq.
. . 3-21
et pour 1< z< 30 cm (propagation sur 30 centimgtres
Ryms(2) =
1+ 2 (1-(n (Z)az)+l (ng(2).0.2)* +
ng(2).0.Rpms(z —1)° g 2 N9

ers(z - 1). 1
- (19(2).0.2)" — "9, (92)

Rrmsiziencm

o0 |
Tio0 |
Ti00 |
se00 |
ss00 [

G700 |-

Awzman

a) Simulation de la largeur a mi-hauteur avec le med# Clapp
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b) Simulation de la largeur a mi-hauteur avec le med#d Clapp modifié

Figure 3.13
Evolution de la largeur a mi-hauteur en fonctionl@dee de propagation :
Modele de Clapp (a) et notre modéle et (b) Profiz)¥2,4.16°(0,616-0,31.sin(z/4,7))

L’expérience montre que la largeur a mi-hauteumaarge quelque soit le profil de densité.
Or, la simulation avec le modele de Clapp montrenimimum sur cette largeur a mi-hauteur
(Figure 3.13 (a)). L'expression modifiée de 'EG2B tient compte du passé du faisceau (de

sa dispersion a l'axe [z-1] :/R[z-1]).

En faisant varier ensuit® p etq, on peut ajouter différents profils de densité-déissous, on

représente des exemples de profils de dispersitemod avec le nouveau modéle :
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Densité g en crB Disperson Re_en cm
185
410}
1801
3}
Q000000000000000000000000000000000000000000000 1.757. ....'........l'.l|
2.0}
1710} L0y
o Ay (e propagation zen om o e s oo i e propagalion zen o
n o0 0 A& 0w 2 % 4

(a) ng=2,4.10°; 0=1; p=0;q=4,7

Densité ng en o Disperson Re_en cm
2,710t} .
S 13)
19710} S
1.8]1016 g . ' .. 125 ) ........
e .o b e e popagaon 60 01
C . 0 20 % &
bt e e popagaion zen om
0 0

(b) ng=2.24.10% 0=0,746; p=0,091; q=4,7;
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Dispersion Rz_en cm

' 1250

120‘ um.oul"

' 10

L 40 "~ Je de propagation zen om

() Ng=2,24.16% 0=0,712; p=0,101; q=3,18;

Figure 3.14

0

Rl

‘ ‘4‘0 ——- e de propagation z en cm

Capture d'écran du programme d'ajout d'un profilddnsité : Modélisation de la dispersion

du faisceau d'électrons (images de droite) traversen gaz avec différents profils de densité

(images de gauche)

Le modéle de dispersion est un moyen de prévaotheportement du faisceau d'électrons lors

de sa propagation. Dans les expériences du [EXBERT le profil de densité est inconnu. Il

s'agit de le mesurer.

Nous avons cherché a inverser numériquement li@quiaY. 3-21pour déterminer le profil

point-a-point de la densité a partir de la varmtoe la largeur a mi-hauteur du faisceau

d’électrons. Ce programme d’inversion n’est paesmopérationnel.
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3.4 Modélisation de l'intensité du courant d’électronsprimaires

Le courant délectrons sur l'axe du faisceau dddes I(y) peut étre modélise par

I'expression donnée par Ce & Ma [3.2].

o Eq. 3-22

L K
. d
In (I/IO) = —pol + an; dzj; do Sln(H)%(H)

Cette expression étant liee a la positiodu détecteur, on doit apporter une modification de

sorte a avoir une expression indépendante du eéétect

y om dotot Eq. 3-23
1.() = Io. exp (27 f dy f sin (6) 2 (6))
0 0

On remarque dans cette expression que, l'intedsitéourant d’électrons le long de I'axe de
propagation du faisceau d’électrons est une fonatie sections efficaces différentielles de

collision aux différents angles de dispersion.

Conclusions :

Notre nouveau modéle de dispersion, qui tient cendgts collisions, aussi bien élastiques
gu’inélastiques, semble étre beaucoup plus réapsier des faisceaux d’électron d’énergies
supérieures a 7 keV et qui ont des angles de digpeinférieurs a 0,03 radians. Ce modéle
de dispersion est validé grace aux mesures expgtaies de la largeur a mi-hauteur du
faisceau en fonction de I'axe de propagation dsdeau d’électrons. Il reste cependant a
compléter ce modele par une correction des phénesnéle quenching et de création
d’électrons secondaires, surtout pour des pressides gaz proches du millibar. En
perspective, nous établissons également une métwdétermination de profil point-a-point

de la densité le long du faisceau par inversiottad@rgeur a mi-hauteur
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4. Chapitre 4 : Spectroscopie Vvibrationnelle et rotatbnnelle
Développement des codes de simulation et d’'inversiale spectres de

fluorescence

Dans ce chapitre nous décrivons les modéles spaaipiques utilisés pour simuler des
spectres de fluorescence qui sont comparés auxrepaxpérimentaux afin d’extraire les

parametres de températures et de concentrationgsigisces chimiques.

La spectroscopie vibrationnelle et rotationnellenpet d’étudier les transitions radiatives
entre des états moléculaires. Ces états sont assmek mouvements internes des électrons et
atomes constituant la molécule. La théorie desalds atomiques et moléculaires, associé a
d’autres théories comme la théorie des groupes gieda caractériser et classifier les
géométries et les mouvements [4.1] a [4.7]. L'asalydu spectre moléculaire permet
d’extraire des propriétés comme les températurda aoncentration d’'une espece chimique
dans un milieu gazeux. On pourra trouver Aamexes D/ Configuration électronique des
atomes et molécules rappel sur ces mouvements internes décritsapghébrie des orbitales
atomiques et moléculaires qui donne les structuotationnelles et vibrationnelles des

spectres.

Pour illustrer les différentes parties du progranmaeesimulation et d’inversion des spectres
FFE, nous reprenons les notions de la Figure 1.4 dpitle 1. Ainsi dans la Figure 4.1, on
présente, pour le ca, le processus d’excitation a partir de I'état #lmuque fondamental

de N X' vers un état électronique excité de l'id",B2 qui se désexcite ensuite par
fluorescence, vers I'état fondamental de I'Ndsi,X2 qui survit assez longtemps pour ne plus
étre considéré dans le processus de fluorescemcaspéctre expérimental de la transition
N,",B2 excité versN," X2 fondamental est présenté dans la Figure 4.1 aredaut, une

résolution spectrale qui montre les bandes de tim® et en bas, avec une résolution
spectrale plus grande permettant d’observer latstrel rotationnelle de la bande vibrationnel

la plus intense.
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Figure 4.1

Niveaux des transitions et spectre de fluoresceeds’ (1er négatif) avec en haut les
bandes de vibration et en bas les branches deiontae la bande de vibration (0,0)

Le programme de simulation et inversion des speétFe permet, en tout premier lieu, de
calculer les positions des longueurs d’ondes desitians (raies de rotations et bandes de
vibration) puis les intensités. Ensuite, la procédiiinversion consiste a utiliser ces intensités
afin de remonter aux densités partielles, aux teatpées de rotation et de vibration. Le
calcul des positions spectrales et des températaitestervenir les états des molécules et
plus particulierement leurs niveaux d’énergie. Lenpiere partie de ce chapitre sera

consacrée a un rappel sur les calculs des nivéaarrgie moléculaires.
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4.1 Modélisation des spectresFE
4.1.1 L’énergie d'un état moléculaire

Un état moléculaire a un instant donné est caliaétgrar la combinaison des mouvements
électroniques, de vibration, de rotation et de spinléaire. Ces mouvements sont couplés
mais il est possible de représenter les énergdisiduelles en utilisant I'approximation de

Born-Oppenheimer [4.10]. Cette approximation estébasur le fait que le mouvement de
vibration des noyaux est lent par rapport au dé&phent des électrons et que le mouvement
de rotation fait appel a une énergie plus bassecglle associé a la vibration. Dans cette

approximation, on peut écrire que I'énergie d’uat ést la somme des énergies individuelles :

Etot = Eeciec + Evip + Erot Eq. 4-1

Avec Eot < Eiip << Eeieo Ecleo Evib, Eroty respectivement les énergies des états électresiqu

vibrationnels et rotationnels.

La Figure 4.2 donne I'échelle des énergies relati/excitation des différents niveaux :

E (kJ/mol)

300 Premier niveau électronique excité

30 Premier niveau vibrationnel excité

2.5 RTa300K

0,03 Premier niveau rotationnel excité

0 Niveau électronique, vibrationnel, rotationnel fondamental

Figure 4.2

Energie relative d’excitation de différents nivealiarbitales moléculaires (Ogier [4.7])
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Le spin étant couplé avec le moment cinétique tedréns, sa contribution énergétique est

incluse dans I'expression deg&
Eelec €St souvent noté(A) dans notre programme de simulation.

E.ibr est noté G(\,v) en conservant toujours l'indice électronigfiepour noter que cette

énergie de vibration est spécifique a ce nivkau
En supposant que le mouvement de vibration esésepté par un oscillateur anharmonique,

on obtient I'expression suivante pour I'énergievibgation :

G V) = we. (V+3) = we.xe. (v + %)2 +weye. (v + %)3+___ Eq. 4-2

W,, WeXe, We Y, SONt des constantes moléculairédsir{iexes E / Constantes Moléculajres

Pour le cas de la rotation, le modele communémeéaopté est celui du rotateur rigide ou
I'énergie de rotation F est inversement proportedlenau moment d’inertie,l L'expression

est la suivante :

F(AV, k) = By k. (k + 1) Eq. 4-3

et k le niveau rotationnel

avecB, = P—y—.

Un modéle de rotateur non-rigide consiste a intiredun coefficient de correction pour la

distorsion centrifuge dans la formule de F :

F(AV,k) = B. k. (k + 1) — De. (k. (k + 1)) +. Eq. 4-4

4.B2
avecD, = W,j
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La rotation est couplée avec la vibration et desitcorrections (anharmonicité de I'énergie
potentielle pour les états vibrationnels, etc.)vdot étre apportées aux coefficients B et D
gu’on renomme Bet D,. On obtient ainsi :

F(Av,k) =By.k.(k+1) —Dy.k? (k+ 1)*> + H,. k3. (k + 1)3 + -+ Eq. 4-5
avec .
1 1)2
B, = B, (V+§>+Ye- V+§> +

We, WeXe, WeVe, e, Be, Ye SONt des constantes moléculaires tabul@amedxes E / Constantes

Moléculaires.

Le couplage entre la rotation et la vibration egirésenté par les coefficiengée fe.ve et

'équation Eq. 4-2 devient :

6310 + P, k) = wer(v+3) (+1)2+ (+1)3 Ea.
,V, yV,K) = We. |V > WeXe. |V > WeYVe- |V > 46

+|Be—ae. (v )] k(e + 1) = [De = fe- (v +3)] - (. Gk + 1)) + -

On peut regrouper les termes en (v+16) (k(k+1)f", en utilisant le développement de
Dunham [4.12] :
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11t Eq.
GAV) + F(Av) = Z Yim [v + 5] [k(k + D™
et 4-7
Les coefficients ¥, se déduisent des formules précédentes :
Yio=we Y51 =B,
Y20 = Wex Yo = De

Y30 = WeYe Y11 = @,

2
de + TeWe

Yoo = B, /4+
00 e/ 12B, = 144B3

— WeX./4

4.1.2 Les transitions entre états moléculaires

Les transitions entre états moléculaires sont tedwenFFE par I'impact d’électrons suivi de
désexcitations radiatives. Des désexcitations adiatives (quenching) peuvent aussi avoir

lieu mais celles si ne contribuent pas a la flucease.

4.1.2.1 Regles de sélection

Nous rappelons ici quelques regles de sélectiolesyties calculs sont détaillés dans la

référence de Herzberg [4.17].

Le tableau suivant présente le cas des molécubsndiques et des transitions optiques

dipolaires.
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Transitions Transition Transitions
. Exemples . . . Nom
permises électronique permises
AA=0, 21 || Y)Y, oI, Y 11, Al Ak=-1 branche
P
1 iIc 3 37 1 1 PRI
_ Yo CTlea T ) T,
AS=0
Sy Ak=1 braFglche
e ey branche
Ak=-1 P
o - Yoy
AutresA - A\ Ak=1 braFglche
geu Zg+‘—’2u+, Y glly,
R o i _ branche
a) Régles de sélection pour Ian> Ak=0 Q
propriétés électroniques '
b) Regles de sélection pour la rotation

Tableau 4.1
Régles de sélection (dipolaire) des moléculedidues

Les transitions induites par excitations avec dest®ns tres rapides (ou primaires dans notre
cas) suivent les mémes regles de sélection quesoddls transitions optiques dipolaires. Les
électrons a plus basses énergie (inférieure antioe d’eV) peuvent par contre induire des
excitations quadripolaires avec des regles de tg@heoins contraignantes que nous n‘avons

pas pris en compte.

4.1.2.2 Longueur d’'onde et nombre d’onde d’une transition adiative

Les états excités sont désignés par I'exposant les états désexcités par I'exposarit>.
L’écart d’énergiepour une transition radiative permi&&’,v', k') vers(A”,v", k') est donné

par :

~ 99 ~



Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

_ , . P A,,v',k' — hc
AE =E (A vV K) E (A VK" hA”,v",k"V / A',v’,k’}\
AV k"

ouv etA sont respectivement la fréquence (ou nombre d’oatlg) longueur d’onde de cette

transition.

Le nombre d’onde peut se développer a partir dg. PE6 comme suit :

ikl = [T(A) = T(A) + (GIV') — G/ (A"v")+(F(A v K)-F'(A"v" k] Ed.-4-8
T(A") —=T(A")
+

We. (V' = V") — xe. ((V’ + 1/2)2 —(v"+ 1/2)2)
we (v +1/5) = (7 +15))
+

= (Byr.k'.(k" +1) = B, k". (K" + 1))
(Dyr. k2. (k' + 1)? — Dy k"2, (k" + 1)?)
+
(Hy k> (k' + 1) — Hy k"> (k" + 1)3)
+

Prenons I'exemple de la transitidig B’L} — N, X?22(0 - 0), appelée premier systéme
négatif et notéeV, 1N (0 — 0). Elle relie les deux états électronique’sy — X*3} et les
deux états vibrationnglg’ = 0 — v’ = 0). La transition électroniquE; — X7 est permise
puisqueAS = 0 et AN =0etu —» get+— +. Le Tableau 4-3 donne les valeurs des
constantes moléculaires de ces deux états élegtremid’apres Herzberg [4.17] et NIST

[4.18] :

~ 100 ~



Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

Molécule N2 Molécule N2
Etat électronique B2S u+ Etat électronique XS g+

Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™
Te 2.55E+04 Te 0.00E+00

We 2.42E+03 We 2.21E+03
WeXe 2.41E+01 WeXe 1.62E+01
WeVe -3.00E-01 WeYe 4.00E-03

Be 2.09E+00 Be 1.93E+00

De -8.80E-05 D¢ 5.92E-06

He -7.05E-12 He 0.00E+00

ae 2.12E-02 Qe -1.88E-02

Be 6.27E-06 Be -3.90E-08

Ye -5.00E-04 Ye -6.77E-05

Tableau 4.2

Constantes moléculaire des états électronigNgB* 2, et N, X?X 7, tirées des tables de

Herzberg et NIST [4.17], [4.18]

Ces constantes moléculaires ont été soit deduespdctres expérimentaux soit calculées a
partir des valeurs des masses atomiques, rayagsigiéaires et autres parametres qui sont
eux-mémes connues avec des incertitudes. Il efteépue les valeurs de ces constantes sont
tabulées avec leurs incertitudes et il est tréguieét de trouver des valeurs différentes selon
les auteurs. Dans le cas de notre simulation, ramams utilisé les constantes tirées de

publications récentes, qui en général, recalcuestconstantes avec de meilleures précisions.
Dans certains cas, on fera une comparaison ergarep simulés avec différentes constantes

moléculaires et le choix se fait en fonction dedé aux spectres expérimentaux.

4.1.3 L'intensité de fluorescence

4.1.3.1 Lintensité d’une raie

L'intensité d’une raie résultant d’'une transitigki, v/, k') —» A”,v"", k") est donnée par [4.42]
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vy Prerien Eq. 4-9
AIVIkII I qVZ‘];’-l—k]I_( 'ZTVC;Cx nAVk(A; v, k) qVV,-Pkk,.RAA, q

Arnviikgrr sitge

n
1+-12
Ng

Cette transition inclut les parties électroniquebrationnels et rotationnels. Les expressions
des différents parametrgs,y,, , dyy’, Poker Pk Davi (A, V, K) et Rya, Seront détaillées dans la
suite de ce chapitre. Leurs expressions sont deraedes les équations Eq. 4-15 a Eq. 4-31. I
s’agit respectivement des facteurs Franck-Condes,fdcteurs de branchement rotationnels
(ou force de raies), de la population du nivéaw, k) et de la probabilité d’excitation entre

les états électroniqudset A'.

I, est le courant de sortie des électrons. Le te(me 2—“) représente l'influence du
g

quenching; avea, et ng, les densités de gaz et de quenching.

Sing > ngalors(1 +-3) tend vers 1 et ng Eqg. 4-10
Ng

. 1
Sinon/ « ‘I’lg. (H—T—q)
g

On verra plus loin que lintensité est également proportionnelle au termg /K
représentant la contribution des électrons secoewlade la probabilité d’excitation

électroniqueR y,, (Eq. 4-18).
Nous allons simuler l'intensité d’'une raie d’émssa la longueur d’on%é"l‘i';)\

Si on se limite aux transitions vibrationnellesegt’le cas lorsque I'on ne veut déterminer que
la température de vibration), on va sommer touddeteurs de branchement et I'expression

de l'intensité des raies de vibration devient alors
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max Eqg. 4-11
Arvry _ qV'V”'ZAvk nAVk'qVVI-RAAI
AIIVIII = IO'ng- T
1+-1
Ng

L’intensité de la raie de fluorescence donnée ssds est mono-fréquence. On doit ensuite
tenir compte du profil d’intensité repartie sur dexjuences autour la frequence centrale. Ce

profil résulte des divers phénomenes d’élargissépas nous allons maintenant détailler.

Nous développerons Eq. 4-gf tous les parametres impliqués dans le restdalpitce avant

de présenter le code de calcul de l'intensité ueréiscence dans le paragraphe 4.1.11.

4.1.3.2 L’élargissement de raie

: .y . _ AYK'| MAX .
Une raie est caractérisée par son maximum dirtensi | Avk' et par sa largeur &

mi-hauteurAv représentés sur la Figure 4.3 :

A
Imax
AV
I max/2 ]
/ — N
Figure 4.3

Elargissement d’une raie de fluorescedoereprésente la largeur a mi-hauteur a une

fréquence centraley.
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Il existe différents facteurs d’élargissement [4.7]

= L’élargissement naturel On peut aisément comprendre que la longueur I'@asdeciée a
une transition ne sera pas unique mais donnée paprofil faisant intervenir les
incertitudes dans les énergies des niveaux erDjus nos conditions expérimentales, cet
élargissement est négligeable devant les autresrgan1l0 MHz pour les fréquences

optiques).

= L’élargissement par collisions (élargissement Loremien) La collision entre particules
(atomes ou molécules) modifie Iégerement leurs anixe énergétiqgues, d'ou un
élargissement du profil d'une raie. Cet effet esipprtionnel a la pression du gaz au
premier ordre et dépend aussi dans une moindrerendsu’inverse de la température. Cet

élargissement est représenté fadans I'équation Eq. 4-12.

= L’élargissement DopplerL'effet Doppler provoque un décalage vers le romgerers le
bleu du rayonnement selon que la source s'éloigreeaapproche de I'observateur. Dans
un gaz, toutes les particules sont en mouvemenguc@rovoque un élargissement des
raies spectrales. Cet élargissement est gaussienacdistribution des vitesses est
Maxwellienne de constante proportionnelle a T. R&usempérature du gaz est élevée,
plus les différences de vitesse sont grandes, &t Ik raies sont larges. Cet effet est
typiquement 100 fois plus intense que I'élargissgmaturel (environ 1 GHz a 300 K).

Cet élargissement est représentéfgatans I'Eq. 4-12.

= L’élargissement de Voigtprend en compte a la fois des effets de collisairde vitesses,
et la fonction de Voigt associée est une convatuties fonctions Doppler et Lorentz

donnée par :

fooige(o,P,T) = fp(0) ® f.(0) Eq. 4-12
1 _(U_—KZTO)Z 1 a
— a — = D ~ [
avecfp(o,T) = e P f.(o,P,T) = e . et ouo est le nombre d’onde en
, . Vi ,
em?, ap =2, 2L et @ =Zl-ai°.ﬁ.(5) , vi=0,5, al, P;et sont des paramétres de
c m Py T
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l'espece i, T la température de translation outmoé. Hui [4.15]donne une expression

simplifiée :
1 i + oo e_t2 Eq
fvoigt—hui(o" P, T) = E.RE(W(Z)) aVGCW(Z) = A ;dt
P 4-13
out =TT ety =% 4 ;%
ap ap ap

4.1.3.3 La fonction d’appareil et la réponse spectrale

La fonction d’appareil est la fonction de transfiutspectrometre, notég,, Elle est mesuree
en tracant la courbe de transmission obtenue eyda le spectre sur la fente de sortie, la
fente d'entrée étant éclairée par une radiationoctmematique (convolution avég,,). La
largeur et la forme de la fonction d'appareil déjgem principalement des largeurs des fentes.

C'est la largeur de la fonction d'appareil quiniéfe pouvoir de résolution du spectrometre.

La réponse spectrafg ou transmission spectrale, d’'un spectrometre tifieatiefficacité a
mesurer une intensité lumineuse a chaque longuendel (sur une largeur spectrale définie
par la fonction d’appareil). Cette efficacité dégeate la réponse spectrale du photo-détecteur
et de la transmission spectrale des optiqgues dotrepeetre. Cette correction de réponse
spectrale doit étre prise en compte dans le spgctue pouvoir restituer correctement les
intensités relatives des raies ou bandes de floenee qui conditionnent les mesures de
densité et de température de vibration. L'impacttnesindre pour la température de rotation
car souvent cette réponse spectrale est pratiquesnastante sur la plage spectrale restreinte
contenant la structure rotationnelle a exploiter.cbrrection consiste a diviser scalairement le

spectre acquis par cette réponse spedifalehaque longueur d’onde.

L’expression de l'intensité de fluorescence de I'Ed.1 devient ainsi :
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. ymax dor R Eq. 4-14
i 'v!''s Lipvk PAvk: T NAN!
A{}v‘:rl = IO-ng- = V]_ 7qu = -fvoigt—hui(a' P' T) ®fapp-f:s‘
+
n
g

4.1.4 La distribution Boltzmannienne de population :

A I'équilibre thermodynamique, la répartition despplations sur les niveaux de la molécule
suit une distribution de Boltzmann. Dans ce casprsia un ensemble de molécules de
population totaleéN, I'expression de la populatidd sur un niveau i, d’énergig;, est donnée

par :

E; -
N, = g.e(_kBT) Eq. 4-15

.....

(—iy

constante de Boltzmann @t=Y;e" *s7 est le facteur de normalisation appelé fonction de

partition.

L'approximation de Born-Oppenheimer ([4.9] et [4)lQpermet de développer cette
distribution a I'aide des distributions partiellasr les niveaux €électroniques, vibrationnels et

rotationnels. On obtient :

Navk = N(A).n(Av).n(Avk) Eq. 4-16

e(_% g .e(_i(BA"’F?) gk-e(_El(cg"T’;ek)) =a.

n(4) = n(Av) = =—— n(Avk) = —————  4.17
Qa Qav Qavk
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gy =1 etg, = 2k + 1 sont les facteurs de dégénérescence de la vibratide la rotation

respectivementQ,, = Y.y gy €xp (—By- E(A, V) etQavk = 2k - €Xp (—Pk-E(A, v, k)) sont
1
kgTg'

les fonctions de partition ave@, = ﬁ etf, =
Blv

4.1.5 La probabilité d’excitation

L’excitation a partir du niveau fondamental par farsceau d’électrons se traduit par des

transitions vers les niveaux excités. La probabdié ces transitions est donnée par :
RAA/ = np- vp- O—AA’ (Ep) + ns. A/}KS Eq 4'18

ol n,, v, B, sont respectivement la densite, la vitesse eettfia des électrons primaires,
o (E,) la section efficace d’excitation et /K la densité des électrons secondaires et les

coefficients de transitions de ces derniers.

4.1.6 Les facteurs Franck-Condon

Les facteurs Franck-Condon (FC) sont des facteersbdnchements entre populations
vibrationnelles d’'un méme état électronique. P@# molécules, ces coefficients ont pour
expression le carré du module de l'intégrale diee rdcouvrement entre les deux états
vibrationnels [4.11] :

Eq. 4-19

2

jo pdr

Qvvr

Y, ety,, sont des fonctions d’onde vibrationnelles corresiamt respectivement aux niveaux

vibrationnelles v et v’ des niveaux électroniquasdamentaux et excités.
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Les fonctions d’'ondeg), etiy,, de ces deux niveaux sont les solutions de I'éguale
Schrédinger. Des méthodes numériques de calcuesidonctions d’'onde ont été proposees

par Cooley et Numerov [4.20]. Les coefficients stefg que :

Vmax Vinax Eq 4-20
Z Qvvr = Z vy =1
v=0 v'=0

lls sont donnés par Herzberg [4.17], NIST [4.18]GImore [4.19]. Nous utiliserons des

valeurs tabulées pour les gaz étudiés dans la suite

4.1.7 Le moment de transition électronique

Considérons une molécule diatomique. Le momentlaigode transition électronique s’écrit

R.(r) = C.exp(a; (r — b)?) ouR,(r) =C.(a+ b.r +c.7?) Eq. 4-21

our est le rayon internucléaire, b, c et C des constantes propres aux transiti@ssfigures
ci-dessous représentent la variation du momentraigsition électronique en fonction du

rayon internucléaire :
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3 2.0 4 O Theoretical (Langhoff and Bauschligher, 1988)
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(d) Transition électronique : NC*-B?

Figure 4.4

Moment dipolaire de quelques transitions électraris|de N ((a) et (b)) et N'(c) et (d)) en

fonction de la distance internucléaire. Comparaismtre différents auteurs et détermination

de la valeur théorigue en fonction de la distamterinucléaire [4.23]

Lorsqu’on étudie les transitions vibrationnelles,sdintéresse aux mouvements internes de la

molécule car le rayon internucléaire subit des fications. On note ainsl,,. le rayon

internucléaire de la transition vibrationnelle— v",. r;,,,,, €st également désigné sous le nom

der-centroid
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Turvr » 1€ rayon internucléaire de la transition vibwatiellev’ — v", s’écrit :

fooo lpvlrlpvu dr Eq 4-22
Iy botbydr

Yorvn =

4.1.8 La durée de vie radiative

La durée de vie radiative correspondant a la dde2gie d’'une molécule dans le niveau Vv’

excité, s’exprime par :

1 - {T’lax -
—_— = C-Zvu Qyryn -AVIS;/H-Re(rv’v”) = ZV Avivn = Ay, Eq. 4-23

I —_
Tyr v''=0

ou A,,représente la probabilité de transition vibratidlendu niveaw’ et ouA,,,, représente

la probabilité de transition vibrationnelle entes Heux niveaux’ etv”

4.1.9 Les probabilités de transitions vibrationnelles

Le changement de population entre les niveaux é&xcitet désexcités’’ s’exprime par :

ng’V” Eq 4'24

dt nVI' AVIVII

avec Eq. 4-25
64m*.Cc® 1
AVIVII = #3,5 ((lpvllRe (7')|1/Jvu)2)

vIiv/!
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On a également en premiére approximation :

Eq. 4-26

~ 3
Avrvir = Quryi Agrvnr

v/'=0

Oou encore :

const. AV,V,,]Z Eq. 4-27

Re(‘r‘vlvn) = [ 3

VVIVII . qVIVII

4.1.10 Les facteurs de branchement entre états rotationnsl

'y a deux types de facteurs de branchemem,,pour I'excitation etPy,,pour la
désexcitation. Les équations suivantes donnengxpsessions de ces facteurs [3.6] dans le

cas deN, par exemple (modéles de Smith [1.20] et Lengrarzil]]) :

L.Cyx + 6 Eq. 4-28
Pkkl - Ykkl- L+ 1
avec
5= ST N Eq. 4-29
v=() " (%)
n T,
1siAk =1 ! ‘
EtOsi Ak #1
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EtY,, = Eq. 4-30

(leAklk,>
(k| X Ak|k+Ak)+(k| X Ak | k- Ak)

Sidk est impair
0 sidk est pair

— k+i+1
et (k|X4¥|k + 4k) 1A% 1m

Ak-1 K
—1
Ak, -
(i X[k — 4k) l Ol 2(k—D) +1
i=

OUAk = k' — k',n, = 10%®, T, = 300K, T, = T et n;, la densité partielle de gaz.

Pklkll = Eq 4-31

Et avec

ZPk,k” = 2k”+ 1let Zpk,, = 2k’+ 1
k! krr
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4.1.11 Les programmes de simulatiorSPECVIB et SPECROT

Les programmesSPECVIBet SPECROTont été mis au point pour simuler les bandes
vibrationnelles et rotationnelles des différentz gaudiés. Le cod&SPECVIBpermet de
simuler le spectre de vibration des molécules &rgie I'équation Eq. 4-11 sans la structure

rotationnelle.

Le code SPECROTest une extension dSPECVIB qui permet de simuler la structure
rotationnelle. Il prend en compte les facteurs dethement entre les différents niveaux de
rotation et des regles de sélection rotationngiestion 84.1.10). On étudie en général la
structure rotationnelle des bandes de vibrationples intenses car leurs constantes sont
mieux connues dans la littérature et plus facile@dfier expérimentalement du fait de leur

bon rapport signal sur bruit.

Les paramétres d’entrée de ces programmes sonbiestantes moléculaires mais aussi les
conditions expérimentales de mesure telles quedssn et la température. Les constantes
rotationnelles et probabilités de transitions sargsi extraites des tables de Herzberg et NIST

(Annexes E / Constantes Molécula)ré$
On distingue deux types de parametres d’entréesgasuprogrammes :

- les parametres propres a la ou les molécules @uest moléculaires) qui permettent
de calculer les longueurs d’onde des transitiotssantensités

- les paramétres de I'expérience tels que I'énergi électrons du faisceau, le temps
d’acquisition ou encore de la densité de gaz dentgérature.

Nous avons aussi étudié linfluence de la variatibmne ou de plusieurs constantes sur
'ensemble des constantes a l'intérieur d’'un mérystesne de bandes vibrationnelles ou
rotationnelles. La validation de ces codes de st se fait comparaison avec des spectres

expérimentaux acquis, soit en caisson a vide digséa soit en soufflerie aérodynamique.

Les tables de Herzberg [4.17], NIST [4.18] ou Giten¢4.19] fournissent les constantes et
parametres pour nombre de transitions vibratioeaekt rotationnelles de nombre de

molécules. Pour rappel ces parametres sont :
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Le coefficient FC
Le moment de transition électronique
Le coefficient d’Einstein ou probabilité de traisit

Le rayon internucléaire de transition vibrationeell

A partir de ces constantes on calcule :

La longueur d’onde centrale d’une transition ondenbre d’onde de transition

L'intensité de fluorescence

Choix d’une molécule

Etats (Fondamental, niveaux excités)
Choix d’une Transition
Parametres généraux o Intensité de fluorescence &) | Constantes moléculaires
Faisceau d’électron ( énergie) ‘ goeff. Franck-Condon
ez . . u
DensVEedegaz‘ Simulation Re-centroids
Températures: Ty, Tr .
Longueur d’'onde de transition
' Probabilité de transition
Coefficient Einstein
Comparaison Simu-Exp

Identification des transitions utiles pour la FFE

Figure 4.5

Diagramme de procédure de simulation
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4.2 Validation expérimentale dans une enceinte en statie

La validation des codes de simulatiSPECVIBet SPECROTs’est faite par comparaison
avec des spectres expérimentaux de fluoresceneausbpour différents gaz purs et mélanges
de gaz. Le choix des gaz étudiBls, NO, CO et CQ est fait par rapport a leur intérét dans
I'étude de la rentrée atmosphérique terrestre atienae. Cette comparaison permet aussi de

valider les parameétres d’entrée (constantes ma#es) qui donnent le meilleur fit.

Conditions expérimentales

Le prototypeEGUN v.1 a été utilisé pour des tests en caisson a sumledes gaz purs et
mélanges en chambre a vide (Figure 4.6). Le butedetests est d’'une part, de valider le
fonctionnement de ce prototype sous vide et, deapéart, de valider les codes de simulation

des spectres de fluorescence des différents gdégtu

Les gaz sont introduits directement dans le caissates débitmétres massiques sont utilisés
pour ajuster la pression de chaque gaz, lorsquendtnges de gaz sont utilisés. Des pompes
primaires permettent d’évacuer le gaz et de famevide initial au remplissage dans la
chambre d’ionisation. L’ensemble est maintenu gptaature ambiante (293 K). La pression
est contrdlée tout au long des mesures & des safuées entre T0et 1 mbar; ce qui
correspond a des pressions caractéristiques dadstcomprises entre 70 et 50 km.

Le prototypeEGUNV.1 est utilisé avec les conditions suivantes :

* La tension du faisceau d'électrons est fixée a ¥Y4-k 0.2 kV avec un temps de

stabilisation de I'ordre de la minute.

e Le courant de faisceau mesuré est de l'ordre dli amhpére (1 mA). Une cage de
Faraday placée a I'intérieur du caisson, permehdsurer le courant du faisceau apres la

traversée d’environ 30 cm de gaz.

e Pour analyser la fluorescence, nous avons utiliséspectrométre Princeton avec des
réseaux a 300, 1200 et 2400 traits, de transmissaamale a 500 nm, 300 nm et 240 nm

respectivement et deux spectrométres HR4000 d'Od@pfics’ et Bwte€ moins
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résolvants.Des détails techniques sur les différents compesatitisés peuvent étre

trouvés dan&nnexes F/ Courbe de transmission de quelques imaxér

Canon a électrons Spectrométre ACTON
14 kV +/-1 kV 1mA Princeton: 175nm- 850nm
3mm de diamétre de sortie, Résolution moyenne: 0.5 nm

'~ 1 Haute résolution = 0.01 nm
maintient la source a 2 Pa A\

el T

Turbo pompe Pfeiffer ﬁ
P
o

Enceinte a vide
Pression de 19
a 1 mbar

Bouteilles de g

Figure 4.6

Mini-chambre a vide utilisée pour I'analyse spestopique de divers mélanges gazeux

Les spectrometres ont été calibrés en longueurdd’gnace a une lampe a mercure et en
intensité avec une lampe Deutérium-Halogéne. LarEig.7 donne la réponse spectrale
du réseau de 2400 traits. L'intensité est maximaa®5 nm mais peut diminuer jusqu'a -
70 % en dessous de 200 nm d’ou I'importance dagmrie spectre de fluorescence de

CO car sa bande principale se trouve précisémentateszone u.v.

Avant toute comparaison avec les simulations, pestses bruts sont traités avec les trois

procédés suivants :
v’ soustraction du bruit de fond a I'aide de speatreggistrés (faisceau éteint)

v étalonnage en longueur d’'onde avec le peigne desda la lampe au mercure
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v/ étalonnage en intensité en utilisant la lampe DautéHalogéne.

* Une correction en réponse est ainsi réalisée poanue spectre acquis. La courbe de

correction pour le réseau de 2400 traits est doanéégure 4.7

» Cette courbe de réponse est réalisée par jonceéatedx portions correspondant a la
réponse déterminée grace a une lampe au Deutégamnfe spectrale entre 150 et
400 nm) et de la réponse déterminée grace a uneeldm@ogene (gamme spectrale

entre 400 et 800 nm). L’ensemble des courbes dmsé&pest normalisé.

Réponse normalisée a 1 de la réponse
spectrale du spectrométre ACTON 2400 traits

1.0 4

0.0

T T T T T T T T T T T T T 1
150 200 250 300 350 400 450 500 550 600 650 700 750 800
Longueur d'onde en nm

Réponse normalisée par raport au signal a 400 nm

Figure 4.7

Réponse spectrale du réseau de 2400 traits durspeetre ACTON normalisée a la

longueur d’onde 500 nm
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4.3 Résultats

On a étudié la fluorescence de différents gaz ¢éamgés avec le dispositif expérimental de la
Figure 4.6. Cette partie est consacrée uniquemkgtiudle et a I'identification des différentes

transitions vibrationnelles et rotationnelles es&g§es en statique dans le caisson d’essais.

4.3.1 Le diazote (\,)

Le diazote (N) est un composant récurrent des gaz de rentréesplr@oque puisqu’il se
trouve a 78 % sur lderre a 3 % dans I'atmosphére tars et a 4 % sur I'atmosphére de
Venus. La molécule di, a une structure de type, CAnnexes D/ Configuration électronique
des atomes et molécu)es ’excitation par un faisceau d’électrons produite fluorescence

des transitions vibrationnelles de et de celles de I'iol," qui couvrent la zone u.v-visible.

Il s’agit de systemes vibrationnels assez connuguf€ 4.8 : transitions en bleu) et déja
étudiés par des auteurs comme Muntz, Lengrand, iMetid0.1] a [0.7]. L’excitation de ce
gaz par la technique d-E produit essentiellement les transitions correspahdu :

= premier systeme négatifVy, B°S} — Ny, X2}, notéN, 1IN qui est la bande principale

centrée a 391,14 nm et dont la séquence vibratilesiétend entre 350 nm et 450 nm

= premier systéme positifN,, B>Tl; = N, A*Z{, notéNz1P centré & 1046,39 nm qui n'est

pas dans notre gamme d’étude.

= second systéme positiNy, C*TI; = N, B*II; notéN2P centré & 337 nm
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T B°Z;
| A’
N*
2 Premier systém
négatif N1IN PN
9 N = Nzxi,
- D32+
N2 Second systeme | s,
positif N2P 4*Mesysteme
: . sitif
S Premier systém Bgﬁg Nap
_é‘ positif N,1P ] A5
& »
‘&@.\?\%
<o
%-a“écsa
Echelle d’énergie
e NXE D non respectée
Figure 4.8

Diagramme des niveaux d’énergies des transitioesténiques de Net N

Sur la Figure 4.9, les séquences vibrationnellesgistrées danbl, pur a 0,012 mbar, sont
comparées a une simulation des bandes de vibmigmemier systéme négathi{ 1N) et du
deuxieme systeme positiNg2P) dans les mémes conditions expérimentales. Ledais
d’électrons est de I'ordre de 14 keV et le tem@gquisition de 1 seconde.
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=11 00
(0-0)

500
3
@ ] ——N_ 1N simulé
2 iy ——N_ 2P simulé
o 1 —— M, pur EXP
_g 1500 o
h -
w
2 o004 (0-1)
&

500 0-0
‘% (0-0} (0-1) g | (0-2)
N a ! | {'--l'_._} |I| |iL-_'_ .|!|-'III LJ..

i ' I ¥ 1 T I = | J | ¥ I ¥ 1 ¥ ] = ] !
200 0 10 360 30 4100 420 440 450 440 G

Longueur d'onde en nm

Figure 4.9

Spectre de fluorescence dgpNir & une pression de 1.2:4fnbar, faisceau d’électrons
14keV et temps d’acquisition 1 seconde : Identificedes bandes de vibration™N et N2P

La bande principale a 391,14 nm correspond a lasitian vibrationnelle N,/, B*3} —
N;,Xzzg (0-0). Il y a également la bande correspondantsé&dmence vibrationnelle (0-1) du
premier systeme négatif a 427 nm et celle corredgmuna la transition (1-0) a 358 nm. Le
deuxieme systeme posifif,, C"’Hg - NZ,B'°’11g guant a lui, a sa bande principale (0-0) a 337
nm, sa bande (0-1) a 357 nm et (1-0) a 315 nm.dl#ehu 4-1 regroupe les données de nos

mesures sur les différentes bandes de vibratiaresgleleux systéemes :
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Ny, BLy — Ni, X253 N, C3Tly > Ny, B3I,

gand | orgin | REIE | gang | ongin | Reive gand | orgin | REAWE | gang | ongin | Relaive
(nm) (nm) (nm) (nm)
0-0 391,14 2-0 330,62 0-0 337,04 2-0 297,67
0-1 | 427,44 2-1| 356,1 0-1 | 357,55 2-1| 313,5f
0-2 470,37 2-2 385,5] 0-2 380,25 2-2 330,8
0-3 | 521,91 2-3| 419,44 0-3 | 405,54 2-3 | 349,8¢
0-4 585,00 2-4 459,2 0-4 | 433,86 2-4 370,74
1-0 | 357,99 3-0| 307,67 1-0 | 315,85 3-0| 382,01
1-1 | 388,16 3-1| 329,69 1-1 | 333,79 3-1| 396,2
1-2 423,24 3-2 354,6¢ 1-2 353,50 3-2 311,64
1-3 | 464,52 3-3| 3832 1-3 | 375,25 3-3| 3284
3-4 416,14 1-4 399,38 3-4 346,7¢

Tableau 4-1

Données expérimentales (intensités relatives eguear d’'onde centrale) des différentes
bandes de vibration des systenm¥$, B’S} — N, X?2fetN,, C*Tl; = Ny, B3I,

En utilisant le réseau de 2400 traits qui offrenieilleure résolution, on observe la structure
rotationnelle de la transition vibrationnelle (0} premier systéme négatifN,, B*Z} —
NS, X?5¢ (v = 0 - v" = 0) (Figure 4.10).
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

szur2.10'2mbar

] Faisceau a 20 keV
temps d'acq 1lsec
2000 — R éseau 2400 traits

N2+,1N (0-0)]

Signal EBF

T T — —— —— —
385 386 387 388 389 390 391 392 393 394 395
Longueur d'onde en nm

Figure 4.10

Spectre de fluorescence dgpuir & 2.10° mbar : Structure rotationnelle du premier systéme

négatif Ny, B2} — NS, X?5F

En mesures statiques et a température ambianteK(30d admet que FETr (€quilibre entre
température de vibration et température de rotatiams le calcul qui sera utilisé pour le
spectre simulé aux spectres obtenus expérimentate@e étudiera également cette structure
en écoulement (Chapitre 5).

4.3.2 Le monoxyde de carbone@O)

Le monoxyde de carbone (C@st formé par dissociation @&, dans des conditions hors
équilibre dans les écoulements. Lago [4.20] a néelrs taux de formation deO a partir
d’'un mélange de composition martienne. Dans leecdér cette étude nous avons étudié la

fluorescence de cette molécule entre 185 nm enfb0ouvrant ainsi la zone u.v-visible.

Pour la fluorescence d€O et CO', les transitions principales entre différents stat
vibrationnels et rotationnels, sont indiquées danBigure 4.11. Les systémes vibrationnels

les plus connus sont les suivants :
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» Premier systéme négatif @O"

e Systéme de Baldet-Johnson

» Systéme de Marchand d’Incan-Janin
* Le Comet-tail system

« Les bandes du®f®positif deCO

« Les bandes du®3" positif deCO

— D’z
cOo” — ¢34, _Marchand-D’Incan-
Baldet-Johnsor  ___ Bzz:% .
system i_ AL Janin system
Premier system Comet-ail
négati system

Co — 47
- 1+ 7 CSZ+
B~ b°Z
T ALz 3iemegystém
positif
Jieme B a'3z+
positif —
a’n
P B Echelle d’énergie
g non respecté

Figure 4.11
Diagramme d’états et de transitions électroniquesc®et CO

L’analyse spectrale de la fluorescenceCd2s’est faite avec le méme dispositif expérimental
que poum,. La pression e O fixée & 10* mbar; soit une densité de 2,4“1Molécules.cr
en statique a 300 K (Figure 4.12 (a) et (b)) :
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Intensité de fluorescence

Intensité de fluorescence

Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

45000 —

40000 —

35000 —

30000 —

25000 —

20000 —

15000

10000 —H

5000 —

1400

1200

1000 —

800 —

600

400

200

— CO pur brut
CO purcorrigé parréponse spectrale

T

190 200 210 220 230 240 250 260 270 280
Longueur d'onde en nm

(@)

— CO pur brut

CO purcorrigé parréponse spectrale

dihof e

300 350 400 450 500 550 600

Longueur d'onde en nm

(b)

Figure 4.12
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

Spectre de fluorescence de CO pur & 24.alécules.ci (102 mbar) en statique & une
température de 300 K : spectre brut et spectreigéren longueur d’'onde et en réponse
spectrale. La correction par la fonction d’apparest réalisée avec la réponse du réseau de

2400 traits (a) zone 180 nm-280 nm et (b) 280 nth+68 (Figure 4.7)

La Figure 4.13 présente une premiére identificatims bandes de vibration issues des
transitions électroniques et vibrationnellesGieet CO* & différentes pressions (iGnbar,
2.10% mbar et 4.18 mbar). Les principales bandes de vibration er@&rm et 450 nm sont

notées.

700004  CO+, B25-X25, —— CO pur a1.10” mbar
0-0 ——— CO pur & 2.10” mmbar
60000 - —— CO pur & 4.10” mbar
§ 0-1
& 500001 12-05-09 =
0 CO pur f-tj
S 400004 Faisceau d'‘@14.84kV 8
b Réseau 300 traits centré 4 5 &
o 300nm o X
2 800007 g Tps d'acq:10s 8 &
c X — 5 -
2 = ® O
€ 20000 - / 2 0
- < (N / 7)
1 o
100004 ©
# A |
0= T 1
200 250 300 350 400 450

Longueur d'onde en nm

Figure 4.13

Spectre expérimental de fluorescence de CO puiférelntes pressions
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

La variation de l'intensité de fluorescence ave@iassion est mesurée sur les amplitudes
maximales des différentes séquences vibrationnéllgzremier systeme négatif (entre 200 et
240 nm).

70000

60000 — 0-

50000 —

40000 —

30000

Maximum intensity

20000 H

10000

T T T T T T T T T T T T T
0.010 0.015 0.020 0.025 0.030 0.035 0.040
Pression en mbar

Figure 4.14

Variation de l'intensité de fluorescence en fonttite la densité de gaz : amplitudes
maximales des différentes séquences vibrationnglesd), (1-0), (0-1), (1-2), (0-2)) du
systeme&0 ™", B2 > C0™, X%X,

En premiére approximation, on peut dire que l'istehde fluorescence est proportionnelle a
la densité deCO. Les phénoménes de quenching ou de création d'éhecsecondaires ne

sont pas trés importants dans cette gamme de @negdi & 4.18 mbar).

A des pressions plus élevées, proches de 1 mbagramence a observer des non-linéarités
(Figure 4.15) sur l'intensité de la bande prinagpdlémission de I'iorCO".
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Intensité maximale de la bande principale a 219 nm de CO "
Interpolation linéaire

70000

65000
CO pur

Faisceau d'électrons a 14,8 kV
Réseau 2400 traits

60000
55000
Zone de non-linéarité
50000
45000

40000

Intensité de fluorescence

35000

30000

T T
0,5 0,6 0,7 0,8 0,9

o
IN)
o
w
o
IS

Pression en mbar

Figure 4.15

Intensité de fluorescence de la bande de vibratioh, B2, - CO*, X2 (0-0) en fonction

de la pression de CO

L’intensité de fluorescence n’est plus linéaire damsité au-dela de 0,8 mbar. Cette non-
linéarité est due a la fluorescence induite parelastations dues aux électrons secondaires
mais également a la dispersion du faisceau d'éestr

Nous allons maintenant donner plus de détails pesudifférentes transitions vibrationnelles
identifiées dans la fluorescence induite par lsdedau d’électrons, peuvent étre regroupées en

guatre groupes selon leur position entre 185 néb@thm (Figure 4.13) :

= Le systéme vibrationnel du®#® positif :C0, AII; — CO,X's} entre 185 nm et 200 nm

(4ieme positif)

= Le systéme vibrationnel €0™,B%%; - CO™, X%y entre 200 nm et 280 nm (premier

systeme négatif)

* Le systéme vibrationnelCO, b33} — €O, a3} entre 280 nm et 360 nm (3iéme positif)
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

» Les systémes vibrationnelsCO",B%S} - 0", A%, (systtme de Baldet-Johnson)

etCo™, A%l > CO™,X?x; (comet-tail system) entre 360 et 620 nm

Nous avons simulé ces différents systémes avee romide SPECVIB dans les mémes
conditions que I'expérience et avec les constamel€culaires et probabilités de transitions
trouvées dans la littérature (des tables de cotestamoléculaires utilisées dans ce
programmes sont disponibles émnexes E / Constantes Moléculairek)élargissement

utilisé est celui de Voigt (Eq. 4-13).

L’identification des différentes bandes a été daffée par comparaison avec des spectres

expérimentaux acquis avec différents réseaux e8@400 traits.

4.3.2.1 Réseau de 300 traits :

La Figure 4.15 représente le spectre de vibrated@@ pur a 0,35 mbar excité par un faisceau

d’électrons de 14,84 keV et enregistré en une skcarfaide du réseau de 300 traits.
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20000
" A2-)2
CO pur a 0.35mbar CO+’ A=X
Faisceau d'électrons 14kV CO, Bx-X?
8 Réseau 300 traits —— CO, B¥A?
% 15000 temps d'acquisition: 1 seconde | —— CO, A-X"
Q CO,b™-a’
g —— Spectre expérimental
o
.,—E 10000 -
)
©
N
=
n
C  5000-
0]
s
=
O_ (N M I\. ﬂ /\ NHMMM/\M\MHAMJ JJL(\ Al /\ Mr\
| ! |
200 250 300 5 400 450 500 55 600 650

Longueur d'onde en nm

Figure 4.16

Spectre de fluorescence de CO pur a 0,35 mbar &tré@vec un réseau de 300 traits :

Spectre expérimental et simulation des différebétesles de vibrations
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CO pur a 0.35mbar

: 4 —— CO’, B&-X2
Faisceau d'électrons 14kV CO ALY
{Réseau 300 traits ——— Spectre expérimental
180004temps d'acquisition: |1 seconde
§ i
o 15000 —
O
0
“;’ 12000
o
=
[—
1) 9000 —
o
S
7] 6000
C
2
o 3000
0 T T T T T T T IK/\‘ T T T T T T T 1
180 190 200 210 220 230 240 250 260

Longueur d'onde en nm

Figure 4.17

Spectre de fluorescence de CO pur a 0,35 mbar &trégvec un réseau de 300 traits :
Spectre expérimental et simulation des différebtesles de vibrations dans la zone 180 nm-
260 nm

Avec le réseau de 300 traits, la structure vibratédle du 4™ systéme positif d€O est peu
résolue entre 180 nm et 210 nm Pour identifier détement les bandes de vibrations et
observer la structure rotationnelle de certaingesyss, on utilise un réseau de 2400 traits. Les
spectres expérimentaux sont ensuite compa&RECVIBtout d’abord pour la vibration puis
SPECROTpour la rotation.

Le réseau de 2400 traits permet de mieux voirilgsire vibrationnelle dans la zone 180 nm-
210 nm et facilite I'identification des principagystémes dans cette zone.
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

4.3.2.2 Réseau de 2400 traits :

Simulation SPECVIB

Toutes les simulations de cette section ont égcrffes a J=Tr=300 K.

1 1
Spectre de fluorescence C())rI A=-X=
CO pur a 0,35 mbar _
5000 — Faisceau d'électons 14 kV Expé Onera
1 Réseau 2400 traits — Simulation Specrot

4500 tps d'acq: 1 seconde

4000 1 AV=-5 AV=-6 | Av=-7

3500 (2-7) 5 :
n ] Gl &
ﬁ 3000—- d =
0 o :
2 2500 = 5
9 4 o .

: A S ~

= 2000 > | < (,8', 3

1500 : — 3

1000 (1-6)

o A\J | NU\J

0 g T D D e A A WY e e e ) LYY
180 185 190 195 200 205 210 215

Longueur d'onde en nm

Figure 4.18

Comparaison entre simulation SPECROT et expérieidentification des bandes de

vibration des principaux transitions électroniquis CO,4

Le 4ieme systéme positif de COQ, A'II; - €O, X'%]) situé entre 140 nm et 210 nm n'est

pas ici totalement observé a cause de la limitsasibilité du spectrométre en dessous de
180 nm. On observe néanmoins les bandes de vibratimespondant a des transitions aux

Av élevés.

Comme veérifié auparavant sur les simulations Speg@Aigiciel de simulation développé par
C.Laux [4.22], & T(AY)>1000 K, on observe des transitians=-5, -6 et -7.
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

Ci-dessous, des spectres simulés avec le logipet/Ar®, montrant la présence du quatriéme

systeme positif a des longueurs d’ondes infériear80 nm (domaine v.u.v).

0 A DS

CO, 4+

|
'i \|H H

L

. I||| I -

|

U UL T B s

l Vard ' o T LN W
i} TR E ¥ 2 . ETETY] 3 t ¥

so— I ‘

|

o
al\ '|
P Y15 LR
144 >

ten L ani drem] wma E T g 0 0

Figure 4.19

Simulation SPECAIR des bandes vibrationnelles'dif 4ystéme positif de CO : systéme CO,
(4+) avec R=300 K, T/(A')=1200 K

Pour valider le codeSPECVIB nous comparons également les positions des bateles
vibration de ces différents systémes au spectre&rgrpntal mais également a d’autres
données expérimentales issues du laborat@ARE qui confirme bien l'identification du
4®me systéme positif dEO entre 180 et 210 nm (Tableau 4-2).
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

Lambda Exp |Lambda Lambda bandes de

Onera Exp Icare théorique vibration v',v
185,512 185,7926 185,96 1,6
187,833 187,6032 187,85 2,7
189,690 189,6011 189,8 3,8
191,771 191,599 191,82 4,9
192,858 192,7853 193,07 1,7
195,1450 194,8145 195,007 2,8
196,912 196,8124 197,01 3,9
199,042 198,904 199,08 4,1
200,762 200,9956 200,65 1,8
202,446 202,4004 202,64 2,9
204,492 204,491 204,63 3,10
206,612 206,6147 206,76 4,11
208,831 208,8 208,99 5,12
210,922 210,9852 211,37 6,13
213,247 213,607 213,7 7,14

Tableau 4-2

Position en longueur d’onde des tétes de bandesystéme vibrationnel di®Z® positif de

CO : Comparaison entre valeurs expérimentales ONHRARE et valeurs théoriques

Sur ce spectre on identifie également quelquesitrans vibrationnelles du premier systeme

négatif deCO:CO™,B%L; —» CO™, X?5; (Av=+2 etAv=+1) & 201 nm et 211 nm.

La plupart des bandes de vibration du premier Bysténégatif CO :CO*, B*s} —
CO+,XZZ§sont situées entre 210 nm et 260 nm (Figure 4.20).
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CO puraoO.462mbar

Faisceau d'électrons 14kV
20000 = Réseau 2400 traits
§ temps d'acquisition: 1 seconde
3
2 15000 — (0-0)
o cCo’, B2-X?
2 (0-1) Co,A'b-X"
% 10000 — Spectre expérimental
Q
0 (1-0)
é 5000 — (1_2)
I 0-2)
] (1-3)
_ -4 (0-3)
. N gm\ Q&J&(Zﬁ) 1\ N e

L T T
210 220 230 240 250 260
Longueur d'onde en nm

Figure 4.20

Comparaison entre simulation SPECVIB et expérietdmntification des bandes de vibration

des principales transitions électroniqueSa*, B*z;; —» CO*, XX

En effet, le premier systeme néga@if*, B’%} - CO*, X*3}, situés entre 185 nm et 260 nm,
est la principale structul@Q". Elle a été étudiée par Szajna et Kepa [4.23}.84]. Belikov
[4.25] montre que 85 % de la fluorescence du presystéme négatif d€EO" est dii aux
électrons primaires. La séquence vibrationnellecdesysteme est semblable a celle du
premier négatif deN,”. Cela est due au fait qu8O et N, ont la méme configuration
électronique et la méme disposition des électrams lss orbitales moléculaires. Une
conséguence importante pour notre étude concermaesure de la température de rotation a
partir de la structure rotationnelle de sa bandrecjpaleCo™, Bx) - €0™, X?2; (0-0) la téte

de bande est a 219,1 nm. Sur la Figure 4.20, amngparé les spectres experimentaux et une

simulation des séquences vibrationnelles du sys@meB2s, - O™, X1 .

Sur cette portion de spectre, on obtient un bomrdcexpérience-théorie. On identifie les
transitions (2-0), (1-0), (0-0), (0-1), (0-2), (p-&insi que les autres seéquencés

correspondantes. Les rapports entre les amplita#gss bandes de vibration donnent la
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

température de vibration,T Les positions des tétes de bandes de vibratiomprdmier

systéme négatif d8O" sont regroupées dans le Tableau 4-3.

CO pura 0.462mbar

Faisceau d'électrons 14kV
Réseau 2400 traits

temps d'acquisition: 1 seconde
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1400 3

cCo,b’-a
Spectre expérimental

1200

1000

800 (0-0)
(0-1) 0-2)
600

(0-3) (0-4)

l}\u A N

T T T T T T T T T T T T T T T T T T T 1
0 270 280 290 300 310 320 330 340 350 360

Longueur d'onde en nm
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200
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Figure 4.21

Comparaison entre simulation SPECVIB et expériendentification des bandes de

vibration des principales transitions électronique0, b3%} — C0,a3x}

Les bandes de vibration correspondant au syst#Eme’rt — €O, a3z (Figure 4.21) se
traduisent principalement par la séquence (0-0]1,)(00-2), (0-3), (0-4).

Le systemeCO™*, A%ll; » CO*,X?3}a été étudié essentiellement entre 300 nm et 670 nm
Dans la bibliographie, ce systéme est utilisé pbéterminer la compositio€0O dans des
cometes. Les publications [4.26], [4.27] et [4.28hnent des tableaux de moments et des
probabilités de cette transition. Le syst&ite,A’Il; - CO*,X?32} est plus difficile a
observer car, il se trouve dans la méme gamme rudur d'onde que le second ordre du
premier systétme négatif. Il y a également le systée Baldet-Johnsar0*, Bz} —
CO*, A%II; (Figure 4.22) dont les bandes de vibration samiéss entre 350 nm et 550 nm.
L’expérience montre que pour ce systeme, on obsigdransitions jusqu@v = —5). Les
coefficients FC de ces bandes sont pris dans Iekcptions de Nicholls [4.29] et [4.30] et

reportés en annexes.
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CO purao0.462mbar
2000 Faisceau d'électrons 14kV
Réseau 2400 traits

1eoe temps d'acquisition: 1 secaonde
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Figure 4.22

Comparaison entre simulation SPECVIB et expérietammtification des bandes de vibration

des principales transitions électroniqueSa™*, B*X; —» C0*, A%Il;

Les positions des tétes de bandes de Baldet-Jolonsbnegroupées dans le Tableau 4-4

COt*, B3} - CO‘“,XZZ;,r CO,b3%} - CO,a3%}
pand o?ianicrj] IR elatiye Band (l)?’ri;g Relatiye Band ()Bri;r:rclj Relatiye Band 3?;2 |R elatiye
vy nm) ntensity (nm) Intensity (nm) Intensity (nm) ntensity

0-0 | 2191 100 1-0] 2111 5943 00 | 2823] 7,24
01 | 2301 9.72 1-1] 2214 919 01 | 296,8] 821
02 | 2419| 3463 | 12| 2324 4190 02 | 3124| 581
0-3 | 2554 461 1-3| 2446 2048 03 | 3294 411
04 | 2693 3,03 1-4] 2578 6,99 04 | 3484 347
20 | 2045| 1649 | 30| 1981 367

2-1 | 2136| 11,79 | 3-1] 2066 1571 4P 192]25  2.8F

22 | 2239 416 3-2| 2163 349 4-1 2007 3,8¢
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2-3 235,2 7,22 3-3 226,8 3,74 4-2 209,69 3,12

2-4 247,4 9,17 3-4] 238% 4,14 4-83 21941 45,40

2-5 260,7 4,92 3-5 250,% 3,72 4-4 2299

Tableau 4-3

Données expérimentales (intensités relativesrgfueur d’'onde centrale) des différentes

bandes de vibration des systemiés’, B2} —» CO*,X*2) etCO, b2} - CO,a’%;)

CO*, B2} - CO™, A,

Band : Band )
Band | origin | RCAUVe | gang | origin | Relalve
(nm) Intensity (nm) Intensity

0-0 397,2 5,39 2-0 350,46 3,09

0-1 422,4 54 2-1 370,4 4,31

0-2 451 8,79 2-2 392 3,45

0-3 482,7 8,98 2-3 416,4 3,42

0-4 519 8,76 2-4 442.8 3,64

1-0 372 4,06 3-0 332,3 2,89

1-1 | 394,16 4,48 3-1| 350,16 3,02

1-2 | 418,98 3,79 3-2 369,46 3,56

1-.3 | 446,55 3,59 3-3 390,9 3,47

1-4 477,4 3,76 3-4 4143 3,28

Tableau 4-4

Données expérimentales (intensités relativesrgfueur d’'onde centrale) des différentes

bandes de vibration du systeme*, B2X; —» CO*, AIl;
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Simulation SPECROT

25000 Spectre de fluorescence CO+, BZ-XZ

CO pur & 0,35 mbar
Faisceau d'électons 14 kV
Réseau 2400 traits — Expé Onera
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Spectre de fluorescence
25000 - CQ puraO,?Srrbar
Faisceau d'électons 14 kV
Réseau 2400 traits
tps d'acg: 1 seconde —— Expé Onera
20000 —— Simulation Specrot
LL
0 15000
- +
2 CO*, BX-X2 (Av=-1)
Q
£ 100004
01 CO", BEX? (Av=-2)
0-2
5000 - (1-2) ©2)
0 -

L L L L L L L L L
228 230 232 234 236 238 240 242 244 246 248 250

Longueur d'onde en nm

(b)

Figure 4.23

Comparaison entre simulation SPECROT et expériefaentification des bandes de
vibration des principales transitions électroniquds*, B°X;} — CO*,X*2; : (a) zone

180nm-270 nm et (b) structure rotationnelle desesyssAv=-1 et Av=-2

La structure rotationnelle d’une des bandes deatidom du premier systéeme négatif peut étre
exploitée pour déterminer la température de ratafio Il faudra néanmoins un spectrometre

beaucoup plus résolvant ( par exemple 3600 tréhis).la Figure 4.23, I'élargissement a été

choisie de maniére a avoir la méme résolution @ctsp expérimental.
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D’autres systemes peuvent également étre explpiwés la détermination de la structure
rotationnelle; Il s'agit des bandes de vibration3ili® systéme (Figure 4.24).

Spectre de fluorescence
20004 CO pur a 0,35 mbar -
Faisceau d'léectons 14 KV Expe Onera
Réseau 2400 traits — Simulation Specrot
tps d'acq: 1 seconde
1500
" Systeme CO, b :—3@3
i
@ 1000-
7
]
£
500 - (0-0) (0-1)
(0-2) (0-3)
0
| ! | ! | ! | ! | ! | ! |
280 290 300 310 320 330 340

Longueur d'onde en nm

Figure 4.24

Comparaison entre simulation SPECVIB et expériendentification des bandes de

vibration du systemeC0, b35} - €O, a3}

Une mesure relative des intensités des differepstemes de vibrationAy) permet de

remonter aux températures de vibration. La streatotationnelle n’est pas bien résolue.

~ 140 ~



Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

Les bandegv élevés (0-4) et (0-5) du systeme de Baldet-Jahesdessous présentent une
structure rotationnelle suffisamment résolue paurdétermination de la température de

rotation. Nous n'avons pas pu explorer cette pigtenanque de temps

Spectre de fluorescence

20004 CO pur a 0,35 mbar
Faisceau d'léectons 14 kV
1 Réseau 2400 traits Ex08 O
tps d'acq: 1 seconde xpe Lnera
1500 4 —— Simulation Specrot
+
" - CO-,B*A2?
ﬁ 1000 -
IS T (0-4) (0-5)
500
04
WWW MAJ\«
500 510 520 530 540 550 560 570 580

Longueur d'onde en nm

Figure 4.25

Comparaison entre simulation SPECROT et expérieidentification des bandes de

vibration des principales transitions électronique§0*, B%X;} —» CO*, A,

En résumé, nous avons trouvé un bon nombre de barnbiationnelles relativement bien
isolées, notamment celles du premier systeme régatie Baldet-Johnson, qui sont des
candidats tres favorable pour la mesure @geaVec un spectrométre a bonne résolution

spectrale. Nous n’avons malheureusement pas pfievaette mesure avec le spectrometre
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

qui était a notre disposition. De méme, la tempieate vibration peut étre déterminée par

rapport aux bandes (0-1), (1-2), (2-3) etc. deystésne car ces bandes sont isolées.

4.3.3 Le dioxyde de carboneCO,)

Le dioxyde de carbone (G est le gaz majoritaire de I'atmosphériqueMbas (97 %) et de
Venus (96 %). Cependant, il a été peu étudié PRE. Le CO, appartient au groupe de
symétrie D, (Annexes D/ Configuration électronique des atomesadécules

La fluorescence dCO, se traduit essentiellement par deux transitioasténiques de l'ion
CO;" (Figure 4.22) :

1. le systeme doublet ultraviolet d@;, B>} - €05, X*%f & 288,3 nm et 289,2

nm.

2. le systtme de Fox-Duffendack-Bark€0;,A%ll, — CO;,X?Il, avec des

transitions de typeu — g appartenant aux mémes sous hiveaux de spins
(1/2-1/2 et 3/2-3/2) entre 300 nm et 560 nm

Les transitions vibrationnelles de ces deux sysseordg été etudiées par Kim, S.J. [4.31],
McCallum [4.31] et [4.33], Mrozowski [4.34], [4.35t [4.36] qui ont fourni les données
expérimentales les plus récentes de leurs constamééculaires. D. Farley a démontré dans
sa thése [0.9] la possibilité de mesurer la tentpigade rotation de CQOen analysant la

structure rotationnelle de la transiti6a;, A*I1, —» CO3, X*I1,.
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—— CO, pur a0.032 mbar

Doublet CO," B3 ST

u

250007 / Faisceau d'électrons 14 kV
. Spectrometre réseau 300 traits
Temps d'acquistion 1 seconde

+ a2 1
CO, A*M, ->X'M,, (,00->V'00)

+

2 1
15000 - CO, AN, ->X n, (v.00->v'00)
+ 2 2 '
CO, A*M, ->X'M,, (V,00->V'02)
+ 2 2 '
Co,, A°M,, >X M, (V,00->V'02)

AvE+3+2+10 -1 -2 -3 -4
= T

L) I L) I L) I L) I L) I L) I L)
250 300 350 400 450 500 550 600

Longueur donde en nm

20000 -

10000

Intensité de fluorescence

Figure 4.26
Spectre expérimental de fluorescence de Q@ : Identification des systéemes vibrationnels

CO0$,B*5t - CO$,X*5} (0,0,0- 0,0,0), CS, All; 5, — X¥T5/5,4 (v',0,0 - v,0,0), CO,",
A2n1/2u - x2n1/2g (V’,0,0 - V",0,0), COZ+| A2n3/2u - x2H3/29 (V,,0,0 e V”,O,Z) et CQ+,
A2171/2u —~ X1y /54 (V',0,0 -~ v*,0,2)

Le réseau de 2400 traits utilisé ici, ne permetdgmsésoudre la structure rotationnelle. Dans

les spectres expérimentaux de la référence [40B8ppserve cette structure rotationnelle ainsi
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

gue les bandes de Renner-Teller. Lorsqu’il estréenR89 nm, ce réseau permet de visualiser
uniquement le doublet dGO,". Celui-ci est constitué de deux bandes vibratibesequi
partent de (0,0,0) vers (0,0,0) dans le sous-sys@m", B* 3 ;" » CO,", X215 ,,, & 288,3
nmetB " - X2 5, & 289,6 nm

———CO2 pur 2 0.382 mbar |

Faisceau d'e 14 kV
Réseau 2400 traits
Temps d'intégration 1s

4000

3500 —+

3000—-
2500—-
2000—-
1500—-

1000

Intensité de fluorescence

500 —+

287,5 I 28[{3,0 I 28;3,5 I 282),0 I 282),5 I 29I0,0 I 29IO,5
longueur d'onde en nm

Figure 4.27
Doublet duC03, B?X;y — CO3,X*%; avec un réseau de 2400 traits centré a 289 nm.

Sur la Figure 4.26, on observe aussi la structe® différents systémes vibrationnels de
CO,)', A’ (—=X2 M qavec des spins 1421/2 et 3/253/2 autour de 355 nm. La Figure 4.28
montre la structure fine observée entre 337 nm4étr8n (a) avec une comparaison ainsi

gu’une observation similaire (b) de Cattolica [4.38
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—CO, pur 20.382 mbar s 004y
18- N i —— Experiment
16 ],a\i(m emen 16 Qe3r2 (100000) == Model
¥ Faisceau de 14 KV Prowie= 130 i
1 \ , . Temperature = 205 K
" Réseau 2400 traits Resalution = 0076 hm
Tenmps dintégration 1s

1124 (200-100)

Relative Intensity

[T n-m.(mm -
/ n-m.{uMW) /"

Intensité de fluorescence

A=+l
0 LN I L L L LA R LA L |
3365 3370 B75 380 385 3390 3395 3400 3405 3410

longueur donde en nm 336 37 338 339 340 34
Wavelength (nm)

(@) (b)

Figure 4.28

Séquences vibrationnelles vérifiant=+1 du systéme C®, A-X. (a) Spectre expérimental
enregistré avec un réseau de 2400 traits et (b)eleoet spectre expérimental de Farley et
Cattolica [4.38]

La molécule deCO,, de structureO=C=0, posséde, pour chaque état électronique, trois
modes de vibratiomn,, v, et v; associés aux coupl€3-O, O-Cet C-O respectivement. La
vibration 1-3 (vibration entre les atomes d’oxygéae rapport a 'atome central de carbone)
est symétrique alors que les vibrations (1-2) €3)(®vibrations entre I'atome de carbone et
les atomes d’'oxygéne) sont dissymétriques. Les dsmnl@ vibration les plus intenses sont
celles associées aux liaisons symétriq@e® (mode de vibratiom;). Les vibrations
associées aux liaisons dissymeétriquesdtv;) ne contribuent pas de maniere significative a

'ensemble des raies d’émission de fluorescen@3[4[4.35].

L’énergie d’un niveau de vibration donnée par leali@ppement de Dunham :
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G(Vq,Va,V3) = Eq. 4-32
1 1 1
Wl' (Vl +§) + Wz. <V2 + E) + W3. (V3 +§)

+

1) 1\ 1\

x11. (Vl + E) + sz. (Vz +§) + x33. (V3 +E>
+

1 1 1 1 1 1
xlz. <V1 + E) . <V2 + E) + x13. <V1 +§> . <V3 + E) + x23. <V2 + E) . <V3 +§)

+

La molécule de CO, est considérée comme un oscillasurarmonique (vibrateur

unidimensionnel) constituée de deux atomes d’'oxgg@eriphériques avec comme centre de
masse la molécule de carbone et une masse rédeit82da.m.u. Dans un modéle
spectroscopique simplifié, on néglige ainsi lesrations antisymétriquesv{etv;). La
distance internucléair€-O, égale a 1.177 A°, est considérée comme le ray@nnincléaire

du niveau fondamental du modéle équivalent de l@cote diatomique.

D’aprés I'équation Eqg. 4-32, I'état fondamental @) correspond a :

1 1 1 1 1 1
G(0,0,0) = Ewl +§W2 +§W3 +lel +Zx22 +Zx11 +Zx12 +Zx13 +Zx23

Eq. 4-33

On observe deux types de transitions vibrationgelle
Sur la transition B-X, il s’agit des vibrations aven seul degré de liberté¢’ (- v'")

Sur la transition A-X, on observe trois frequendesvibration avec I'approximation, = 0 et

vy =0:v',0,0 »v",0,0 et quelques transitions, 0,0 - v",0,2 .

La référence [4.31] donne les valeurs des constanteléculaires associées aux états

électroniques fondamentaux :
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

w;=1352,2 crit W,=672,2 cnit W3=2396,4 crit
X11=-0,3 %o=-1,3 %3=-1,2
X12=5,7 %3=-21,9 %3=-11,0
Tableau 4-5

Constantes moléculaires de I'état fondamental de &®n [4.31])
En résumé, les transitions vibrationnelles suivastnt observées (Figure 4.26) :
CO), B’ - X2M 4 (0-0)
CO,", A 325 » X2M 324v",0,0 = v"',0,0
CO,", AT 100 — X2 1124V', 0,0 > v"',0,0
CO,", A M 30— X2 M 324", 0,0 > v"',0,0
CO,", AT 1120 — X2 124", 0,0 > v"',0,0
On utilise I'expression de Farley et Cattolica B].pour simuler ces bandes. L'intensité des

raies de rotation du niveau excité k' est donnée pa

ZV’ qvv" P(k) qvlvu- SRQP Eq 4'34
2k'+1

Ivlvll(k,) ~

ou I, (k") est l'intensité des branches R, P et Q de nombaatmue de rotation k' de la
transition vibrationneller’ — v''.S*<" sont les coefficients Holn-London appelés forces de

raies et donnés dans le paragraphe 4.1.10.

Le doublet a 289 nm correspond a la transitionationnelle a un seul degré de liberté
(v = v'"). Il sera utlisé pour mesurer la densité @€, mais également pour la
détermination de la température de vibratian a partir du rapport d’amplitude entre les

systemes B-X et A-X. La résolution du spectromaggermet pas de mesures. T
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

La Figure 4.29 montre une comparaison entre letspsonulé et le spectre expérimental de

la transition vibrationnelldv = 0 du systtm&€0;, B’L} — €05, X*%].

—— CO, pur EXP ( zoom sur le doublet)

100007 —— €O, B, "XN_(0-0)
u g

8000
Bandes de vibration de CO2
6000 - Acq: CO, a 0.384 mbar

Faisceau d'e-: 14 kV,
Réseau 2400 traits

40007 temps d'acq: 1s

2000

280 282 284 286 288 290 292 294 296 298 300

Longueur d'onde en nm

Intensité de fluorescence

Figure 4.29

Doublet a 289 nm : Comparaison entre le spectraikirat le spectre expérimental de la

transition vibrationnelle (0-0) du systér6é;, B>X;; — CO3, X*%}

Le systeme vibrationnel A-X comporte sept séqueratkmt deAv = —3 aAv =+3. A

température normale, les états vibrationnels seaplés jusqu’'av = 5.

~ 148 ~



Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

Av Av =-3 Av=-2 Av=-1 Av=20 Av=+1 Av =+2 Av = +3
Gamme de
longueur 403 — 407 383 -390 366 — 372 350 - 360 337 — 348 24 -3329 313 -319
d’onde (nm)
Transitions 0,00~ 3,00|000— 200|000~ 1,00/000— 000|000~ 1,00/ 000~ 200|000~ 300
”3/2 1,00~ 400|100~ 300|100~ 200|100~ 100|100 200|100~ 300|100 40,0
et 2,00 — 500|200~ 400|200~ 300200~ 200|200~ 300|200~ 2,00 —
771/2 300~ 600|300~ 500|300 400|300~ 300|300~ 400]4,00300™ 5,0,03,0,0
400~ 4,00 500 6,00
Tableau 4-6

Séquences vibrationnellAy associées aux systen®3;, A*[13 5, = CO5, X*I3 5,

CO;’,AZHl/Zu s CO;'inl/Zg

Ce tableau regroupe les différentes séquencestivimalles prises en compte pour la

simulation de la fluorescence 86,".

La Figure 4.30 montre une comparaison entre letpeimulé et le spectre expérimental des
SyStéme$T0£',A2H3/2u g CO;,XZH:;/Zg et CO;,AZH:L/ZU - CO;,inl/zg .
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Bandes de vibration de GO, |~ CO, pur EXP

20001 Accy > * -

] Acar GO, a.0.384 miar, CO, A, X, (v,00-v',02)
1800 faisoeau 14 KV, Réseau 2400 Co, AN e, (v,00-v'02)

) 2

1traits; tpsdacg: 1s N
1600 —— 0O, A, X, (v,00-v',00)
1400 oo;,A@nm—xznsz (V,00-V',00)

Intensité EBF
=
g

o | I ‘ k
oﬁL"lwA J‘A JUUMR, J VLW .-.
300 320 340 360 380
Longueur d'onde ennm

Figure 4.30

Comparaison entre le spectre simulé et le speofpérmental des systeme8;, A*Il3 5, —

CO;,XZH?,/ZQ et CO;‘,AZHl/Zu - CO;JX2H1/ZQ
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En conclusion, il ressort qu’il est possible d’éarda structure rotationnelle du doublet a 289
nm pour déterminer des températures de rotatiors,n@aiec un spectrometre adapté. La
structure rotationnelle du systéme A-X est beauquup dense car elle regroupe plusieurs
sous-systemesCO;, AIl3 p, = CO3,X*I3 /54 €t CO3, A%Ily /y = CO7,X?11; g L'étude et
'analyse complete de la fluorescence @@, nécessitent une meilleure connaissance des
valeurs des constantes moléculaires et probabitigstransition théoriques. Les seules
constantes disponibles sont celles de Farley ¢blicat ([4.37] a [4.39]).

4.3.4 Mélanges de gaz

L'étude des mélanges de gaz décrite plus haut faidé a I'aide des débitmétres massiques

(Brooks®) pour controler avec une bonne précision les aunatons relatives des espéces.

Les débitmétres massiques sont calibrés sur un eqazyénéral on utilise un facteur de

correction spécifique pour chaque gaz.
Le Tableau 4-7 donne les facteurs de correctiadiffferents gaz utilisés par rapporiNa

En guise d’exemple, le pourcentageG®, dans un mélangd,/CO, est donné par :

100
fdc=amy

d(COz)+de

ou fdc est le facteur de correction donné par le fabtickry a aussi une correspondance
entre le débit continu en SCCM et les pressionsiglieas de gaz et pression totale du
mélange. La correspondance entre le débit en SCClhd fixé et la pression affichée par la
jauge donne la pression initiale. La pression aussdu mélange a débit variable d'un des gaz

peut ainsi étre déterminée.
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Gaz N> NO (610) CQ

Facteur de correction 1,00 1,1 1,32 0,93
débitmeétre calibré su,

Tableau 4-7
Facteurs de correction de débit réel de gaz avedabitmétre calibré sur N

Sur les graphes suivants, on représente les speflgrifuorescence de différents mélanges de
gaz. Il s'agit des mélang®s/NO, N/CO, N/CO, et N/CG,/CO. L'objectif de cette analyse
spectroscopique des mélanges est d’étudier I'infltaedes proportions de différentes espéeces
sur le spectre de fluorescence du meélange afinatliév la faisabilité d’une mesure de

concentration.

> N+NO

N, + 1% NO & 0.37 mbar

2

_,07-04-09

N2+1%NO a 0,37 mbar
500000 - A
Faisceau al4 kV

JRéseau 300 traits centré a 300
400000 4 Tps d'acq:1l s

2

300000 —H

,2P(0-0)

\

2

Intensité FFE

Bandes de vibration des
systémes N ‘INetN 2P

bandes gamma de NO

T T T T T T T S L =
150 200 250 300 350 400 450

Longueur d'onde en nm

Figure 4.31

Spectre de fluorescence d’'un mélangé N6 NO a 0,37 mbar
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Avec le réseau de 300 traits centré a 300 nm, emtiite clairement les bandes de vibration
du premier systéeme négatif te (N,"1N) et du deuxiéme systéme posifif,{2P) entre 275

nm et 450 nm, alors qu’entre 200 nm et 275 nmuaréiscence est dominée par les bandes
gamma deNO. Ces deux systemes se trouvant dans des gammémngleeur d’ondes

distinctes, il n ya pas d’interférences et ils pmi\étre traités simplement.

On observe également une linéarité par rapportpaession totale du mélange en proportion

constante.

Intcnsis®
{coups)

2000
1600
1800
1400
1200
1000

500

B0

N2 pura 0.33 mbar

400 ! i
200 | i1
D kbt il datiat e i i SRS | e B i b
00 400 500

Longueur d'onde en nm

(@)

Intensicé

{coups) N2 +1% NO

2500 | a4 0.33 mbar

a.,.,..;.a.,.".r,,-m.'u-u..ﬁ..ﬂ~wn.r--f...'..,.- At bl md b v P —

200 300 400 500 L]

Longueur d'onde en nm

(b)
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Intnesite

{coups) N2+1% NO

8300 | a 0,37 mbar

bandes N21N

bandes NO

[ et e e e e Tt = - ¢ mmar o ——d —— -

okl 300 400 500 E00

Longueur d'onde en nm

(€)

Intensic

{coups)

e R

10000

N2+1% NO a 0,58 mbar

EODG:
E000 |

4000 -

R

| A bea L7 LWL i ] [

'r_-...._(',... W i A A iy T o Ml e bl e it e gl gt
200 o 400 500 B0

Lengueur d'onde en nm
(d)

Figure 4.32

Différents spectres de (a),Mur, (b) mélange N-1% NO a 0,33 mbar, (c) a 0,37 mbar et (d)
a 0,58 mbar
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> Ny/CO

Le mélangeN,/CO a déja été étudié par Park, S.[4.40] dans un tuliee a des vitesses de
choc variant entre 3,45 et 6,4 km/s qui correspondax vitesses de rentrée martienne. Les
conditions génératrices dans un mélamggCO (22%/78%) engendrent la création des

espece€, N, O, CN, C@etc. comme le montre la Figure 4.33.

températures ¢n K

wf ——F3
—N— : 12000 |- |
107 L g - M. .
' — T
densitd L 8000 |- | --T.
|
|{IL_'-|:'I:_|_'-,_"§ 0™ \\___
enem=3 L ou 8000 - -
10
3000 -
10"
10™ A 1 i L i i i L i 3 g L - 5 i g =
0 20 40 &0 BD 100 0 o0 a0 &0 B0 100
T s .!|.-r¢x' choec en P femps -I;*h'.'- chos en s
Figure 4.33

Mélange N/CO dans un tube a choc, vitesses 3,45 km/s : €akiles d’especes :
Taux de formation de CN e @ans un mélange lCO et (b) Températures de

vibration (Ty) et de translation-rotation (T) données par (P§ki0])

Ci-dessous un spectre de mélahgkCO acquis avec un faisceau d’électrons de 14 ke\het u
réseau de 300 traits. Le mélange est fait a pirtir débit continu de 13,2 SCCM 8k et de
COjusqu'a 10 SCCM correspondant a un rapport 50%-&9{roportions dbl,/CO
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N2+% CO, Faisceau d'électrons 14kV

s000]  Réseau 300 traits centré a 300 nm
220000—-

)

O ooooo] N132SCCM) + 0% (0SCCM)

= 1 e - 15%(5SCCM) | | deCO

& 150000 (045mbar) | 5504 (105CCM)

e 160000 4

@ _

S w0000

ha 120000 4

e 1

O 100000+ Bandes du systém%

= 80000 - A-X de CO"

8 60000 -

q) J

© 400004 |

T 20000- I

O|'|'|'|'|'|'|'|'|'|'|'|'|'|I

180 200 220 240 260 280 300 320 340 360 380 400 420 440

Longueur d'onde en nm

Figure 4.34

Spectre de fluorescence d’'un mélang&CD obtenu avec un faisceau d’électrons de 14 keV
et d’'un réseau de 300 traits. Le rapport 10 SCCMCAr/ 13,2 SCCM dejd¢orrespond a un
mélange 50% / 50 % entre ces deux gaz.
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CO', B~-X2 (2-0)

| Mélange (0,334 mbar de N,+ % CO) = N, IN(O-1) 2427 nm
25 = N, IN(0-0) 2391,14 nm
N,,2P(0-0) 2337 nm

7 = CO', B-X2(1-0)

' » CO', B~X2(0-0)

7 = CO', B-X2(0-1)

104

Amplitude max normalisé a la valeur a 0 SCCM

| | |
54
|
- n
| | ]
04
T T T T T T 1
10 0 10 20 30 40 50 60
%en CO
Figure 4.35

Evolution des amplitudes de tétes de différentesyes vibrationnels de,t CO en fonction

du pourcentage de CO dans le mélangiCi.

On observe la linéarité de l'intensité des banaeS@d en fonction de son pourcentage injecté
alors que I'amplitude des bandesNgereste constante (Figure 4.35). Cela montre qui qu’

n'y a pas de phénomenes de quenching entre cesntdérules.

A 50 %, le rapport d’intensitBl,/CO est de 0,77 (Figure 4.34). Ceci correspond auorpp
des sections efficaces de collisions entre ces dealgcules, taux proche de celui de Park
[4.40]. En statique, on n'observe pas de dissamiatni de formation d€N ou G, comme

dans le tube a choc.
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On refait la méme opération mais aweccomme gaz minoritaire (injecté de 0 a 20%). La
Figure 4.36 (a) représente différents spectres lderelscence de ce mélange selon le
pourcentage dil, dans le mélangi,/CO.
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

QOpur +debit N,
Réseau 300BLZ
o 14KV
1s
30000 —— COpur a0.356 mhar (0%de N)

1 —— CON, 20358 mber (0559%ceN)
el QO 20362 her (LE57%ceN)
. —— CON 20372 mber (430%de )

QO 40441 mber (19.2%ceN)
15000
100004
5000 U
0 | ! | ! | ! | ! | ! |

200 20 300 30 400 450

Longueur donde ennm

(a) Spectre FFE du mélanggBO avec 0%, 0,56%,1,66%, 4,3% et 19% N
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

ZZzZ ™z CO pur + débit N
/-\G.J(DZ(D ,
Zw-o-c%-c Réseau 300BLZ
JWO1 1, 8o N
LSRR 14KV
o DO O N 1s
> N0 © M g
0004 | © o A < —
o] SEEES
E € E E E
© oo N N
WO~
200004 @ M M ™ <
O oo oo
’@r(ﬂr(ﬁr(ﬂrm
S5 ¥ £ +
O 0O0OO0O0O0
15000_00000
_ M
OIIIIIIIIIIIIIIIIIIII

185 190 195 200 2056 210 215 220 225 230 235 240

Longueur d'onde en nm

(b) Spectre FFE du mélange/8O : zoom sur la zone 185 nm-240 nm
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CO pur + debit N,

Réseau 300BLZ

14 KV

35000

1s
O] 1 s
LCJ 30000 4 —— CO pur a 0.356 mbar (0% de N,)
8 1 —— CO+N,a0.358 mbar (0.558% de N,)
8 25000 —— CO+N,a0.362 mbar ( 1.657% de N,)
o) . —— CO+N, 2 0.372 mbar (4.30% de N,)
= 20000 —— CO+N, & 0.441 mbar (19.27% de N.)
o i
T 15000 -
‘O
=
) -
& 10000
&
'}
< 5000 -

0 T T T T T T T T T T T 1
380 385 390 395 400 405 410

Longueur d'onde en nm

(c) Spectre FFE du mélangeMO : zoom sur la zone 380 nm- 410 nm

Figure 4.36

Spectre de fluorescence d’'un mélangiCD obtenu avec un faisceau d’électrons de 14 keV
et un réseau de 300 traits pour différents pouragaten N: 0%, 0,56%,1,66%, 4,3% et
19,27%

> NJ/CO,

On effectue la méme opération pour le meélaNg€O..
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N +CO 0% (0SCCM)
100000 - 2 2 N, (25 SCCM) + —35,8% (15SCCM)

. 48% (25SCCM)
Fqlsceau 14kV _ -~ 50% (29SCCM)
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centré a 400 nm

60000 —

40000 H

20000 —

0 T W“ T

T T T T T T
300 350 400 450 500 550

Longueur d'onde en nm

@)
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

0% (0SCCM)

300

+
s0000, N2TCO, N, (25 SCCM) + 35.8% (155CCM)
Fai 14KV 48% (25SCCM)
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100000 — 2 2 N, (25 SCCM) + 35,8% (15SCCM)
. 48% (25SCCM)
| Faisceau 14kV 50% (29SCCM)
Réseau 300 traits
80000 —H
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Longueur d'onde en nm

()

Figure 4.37
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

Spectre de fluorescence d’'un mélangiCi, obtenu avec un faisceau d’électrons de 14 keV
et un réseau de 300 traits. Mélangg®D, : 25 SCCM de N+0, 15, 25 et 29 SCCM de GO

Mélange (N, + % en CO,)

30+ / —=—CO,", B-X 1 2288,6 nm
—=—CO,", B-X224289,2nm

] —=—N,2P 4337 nm

20 —=—N,",1N(0-0) & 391,14 nm

] —=—N,",IN(0-1) & 427 nm

25

154

104

m®
J———— munm

—T —T T T 1 T
-10 -5 0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60

% en CO2

Amplitude max normalisée a la valeur a 0 SCCM

Figure 4.38

Evolution des amplitudes de tétes de différentesyes vibrationnels de;Mt CQ en
fonction du pourcentage de G@ans le mélangeNCO,. Le rapport 29 SCCM de GQ 25
SCCM de W correspondant a un mélange 50% / 50 %

Les bandes A-X d€0O, s’ajoutent a celles du systemg2P entre 300 nm et 389 nm mais ne
perturbent pas celle dd,1N a 50%-50% (Figure 4.38). Cependant, qubladst minoritaire
par rapport &0, comme c’est le cas dans la compositiorMi#es, ces bandes A-X deO,
peuvent perturber le premier systéme négatigda 391,14 nm rendant celui-ci inexploitable
pour la détermination des températures, d’ou ls#tlon du doublet B-X deCO, pour
mesurer | et Tr mais aussi la densité. En effet, sur la FigureB4la pente linéaire
correspondant aux amplitudes du doublet a 289 mmesjmond a la variation de pression de
CO..
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

Dans le cas d’'un mélang&/CO, avecN, comme gaz minoritaire, on observe également une
linéarité des bandes dé" 1N par rapport au pourcentage EMpdans le mélange comme on
peut le voir sur la Figure 4.39 :

[—m— N21NO0O]|
65000
55000 -] 02/09/09
{ Mélange: CO_/N,(CO, 10 SCCM-0.033 mbar)

~ 50000 — . .
) |l Réseau: 300BLZ c400nm 4SCCM
S 45000~ THT:14kv
Z 1 .
2 40000 IT:1s.SPE
g ] 3SCCm
S 35000
No) - =
% 30000 2SCCM /
c .
8 25000 =
C -

15000 -

0SCCM
10000 -] -
J -/
5000 T

T T T T T T T T T T T T T T T T T 1
0,032 0,034 0,036 0,038 0,040 0,042 0,044 0,046 0,048 0,050

Pression totale Mélange (mbar)

Figure 4.39

Linéarité de I'amplitude maximale de la bande pijrade Nb* 1N (0-0) du premier systéme

négatif de N par rapport au pourcentage erp Nu mélange
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» No/CO,/CO
04-02-09
Melange NZ/COZ/CO:SO%/15,5%/4,5%
60000 - Reseau 2400 traits
14 KV 0,226 mbar
30s puis 1s systemes N,
50000 -
w 1 //_\
@M 40000 A
w
N )
5 20000 C02+’ A-X
§ doublet CO2 /\
= T CO.*, B-X
20000 - ? \
10000 — uJ
o %JJLJ,

| ! | ! | ! | ! | ! |
200 250 300 350 400 450
Longueur d'onde en nm

Figure 4.40

Spectre de fluorescence d’'un mélangfCi,/CO : 80%/15,5%/4,5% a 'aide d'un faisceau

d’électrons de 14 keV et d'un réseau de 2400 traits

On identifie les différentes transitions vibratieties et rotationnelles des différentes especes.
Tout d’abord entre 185 nm et 260 nm, on retrougedandes du premier systeme négatif
CO*, B35 — CO*, X3¢ Le systémeCO*, A%Il; » CO*, X5 appelé comet-tail systeme
entre 300 et 500 nm et le systeme vibrationrn@d,;b3%} — €0, a3Ltentre 280 nm et 360

nm se meélangent avec les bandes de vibration dnigraysteme négatif de;ont la bande
principale se trouve a 391,14 nm.
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4.4 Inversion des spectres

Le programme d’inversioiNVF_LMS est une extension des programn&BECVIB et
SPECROTpour la détermination de parametres tels quengpéeature de vibration ou de
rotation. La détermination de ces parametres s@daila méthode des moindres carrés. Cette
méthode consiste a faire converger les spectreglésnvers les spectres expérimentaux par
itération sur les différents parametres. Une faicdnvergence obtenue, on détermine par

inversion les parametres optimiseés.
La comparaison entre un spectre simulé et un spegpérimental peut étre représenté par la
relation vectorielle suivante tirée de [4.42].

I,=I(P)+E Eq. 4-35
ol le vecteur, contient toutes les intensités discréiede chaque point expériment); les
intensités calculées en utilisant le modele d’émispour les spectres simulés.

Le vecteurP est une matrice colonne regroupant les différpatamétres du modéle Btles

erreurs entre les spectres simulés et spectresimegotaux.

SoitX matrice de la variance el , soitP(I,) la probabilité de I'événement, I'expression

de la variance peut étre donnée par :
=, —19).U, - IP(L,)E1,) etladéviance donnée pdfy =t EWE ouW =3x7!
A partir d'un ensemble de parametres initiaux ragés au sein de la matriég, on peut

utiliser un développement de Taylor pour linéarls&uation Eq. 4-35. On obtient ainsi :

dls(P, Eq. 4-36
;(PO) (P—Py) +E d

I, = Is(Py) +

dls(Py)

ou le terme——— est appelé Jacobien et ngté matrice des dérivées partielles dgs

(densités, températures, etc.)
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Chapitre IV: Spectroscopie vibrationnelle et raiatielle

Soit P; une matrice de parameétres optimisés. Les élémentstte matric®; sont déterminés
par une itération de chacun des parametres a jpiertieurs valeurs initiales et de I'erreur
acceptable définie auparavant dans le programmeeat$ion. L’erreur minimale s’obtient en

minimisant la differencé, — Is. On en déduit aing}; a partir de I'equation :
P —Py= (YW LWl — ) Eq. 4-37

Ci-dessous, une capture d’écran du programme da3iose utilisé pour déterminer les

températures de vibration et de rotation a paetiladluorescence de,.

I0_1N

systemis) 2 ."-) 10

10_2p

i Gmax

Hie+s | B

N B
d 300 Krnax
4 W
- 3000 "
’ J
Tr k
5 i1
nbot k1 ! .
A A ] i 1 i I ] ] i ] ] ] ] ] ] i
1001 16 200 250 300 350 400 450 S00 S50 600 650 700 750 800 850 900 o
.
| I H: :: Elargissement
l = Elargissement E5 L Lirnit voigt
L= o L R voigt wly (4Lon | *E.00 4ho.00
OE S E 2 Flot O "
Crrke 1
Figure 4.41

Capture d’écran de la partie simulation du programdiinversion de la température de

vibration et de rotation

Conclusion :

L'objectif de ce chapitre était 'analyse spectropimjue de la fluorescence des différents gaz

étudiés en rentrée atmosphérique (terrestre ou ierare). Nous avons donc identifié les
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systemes vibrationnels et rotationnels les plusomamts pour N, NO, CO et C@ Les
programmes SPECVIB, SPECROT et INVF_LMS dévelappédé validés en caisson a vide
statigue a 300 K. Les deux premiers programmes @iemt de simuler de nombreux
systemes vibrationnels et rotationnels et, nouspentis de voir quels sont les systemes qui
permettent de déterminer par inversion les paraggetiu gaz. INVF_LMS a été utilisé pour
la détermination des températures de vibration et rdtation a partir de spectre de
fluorescence acquis en caisson a vide. A la s@dteed développements de codes, nous avons
décide d'effectuer d’autres mesures expérimentptes une validation notamment dans le

cas de mélanges de gaz en écoulement; ce seratl@bjcinquiéme chapitre.
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5. Chapitre 5 : Etude d’'un mélangeN,/CO,/CO dans la soufflerieMARHy

Dans ce chapitre nous présentons les résultata darhpagne de tests en soufflerie continue
MARHYy du laboratoire ICARE au CNRS a Orléans.

5.1 Objectifs de la campagne de tests

L'objectif de cette campagne de tests en soufflesede valider le nouveau prototype de
canon a électrons développé ZOMERA mais également d'effectuer des analyses
spectroscopiques de I'air et d’'un mélange de gamdée de type martieNf/CO,/CO) en

régime continu. L’obtention des spectres en statigu permis de mettre au point les
procédures d’enregistrement et de dépouillementsgestres et I'obtention des mesures en

soufflerie permet, de se rapprocher au mieux dedittons thermodynamiques de la rentrée.

5.2 Description de la soufflerieMARHy

Le moyen d’essaMARHy (Mach Adaptable forRarefied Hypersonic) est une soufflerie
continue disposant d'un ensemble de tuyeres cotwrae large gamme de conditions
d’écoulements : 0,6 < Mach < 21,1 et?IRe L < 16 (L=10 cm) (Figure 5.1 (a)).
Anciennement connu sous le nom3fR3(Soufflerie Raréfiée 3), son fonctionnement camtin
est assuré par un groupe de pompage débitant ju4gof/s. Les conditions d’écoulement
s’étendent du régime de gaz raréfié hypersonigsgujau régime continu, permettant ainsi
I'étude, entre autres, du régime intermédiaireadrdnsition entre un écoulement continu et
un écoulement raréfié. Le fonctionnement en contionne plus de temps pour les mesures

contrairement aux souffleries a rafales (duréewtdqyies centaines de millisecondes).

Le systeme de pompage est composé au maximum de@es primaires, de 2 pompes de
type «roots» assurant le vide intermédiaire et2l@dmpes «roots» pour le vide secondaire.
L’alimentation en gaz (air ou autre mélange) estig&e par débit réglable a I'aide de vannes

papillon. Ces pompes permettent d'atteindre dessvite I'ordre de Tdmbar. Le tableau de
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la Figure 5.1 (b) donne les conditions de fonctement nominales réalisables selon la
pression de gaz et le type de tuyére utilisé. Ldflesie MARHyest composée, d’'une part de
la chambre de tranquillisation ou caisson géné&emtret, d’autre part, d'un caisson
d’expérience de 8 fde volume (Figure 5.2). Pour une tuyére donnégudtement des
pressions génératrices et pression dans le caiegpérience permet l'utilisation en mode
adapté. Le réglage de ces deux pressions estéréalise part, par une vanne d’entrée du gaz
qui permet d'ajuster la pression génératrice etitdéapart, par la puissance de pompage qui
dépend du nombre de pompes «roots» sélectionmiés|’euverture de la vanne d’évacuation.
Le mélange de gaz se fait au préalable avant inttaxh dans la chambre de tranquillisation.
Une description plus détaillée de linstallatiMARHy est disponible dans le manuscrit de
these d’Eric Menier [5.1].

La tuyere a Mach 2

Un des paramétres les plus pertinents pour cars@tém écoulement dans une soufflerie est
le nombre de Reynolds.Riéfini par :

p.U.L U.

Re:—:—

o~

Eq. 5-1

ou p est la masse volumique du gazsa viscosité dynamique,sa viscosité cinématique et

L, une longueur caractéristique du probléme étudié.

Lors de notre étude, pour des raisons de logistignea fait I'ensemble des tests avec une
tuyére Mach 2 a une pression génératrice de 63 Baeepression de sortie de 7,9 Pa. On
maintient cette pression dans le caisson avec amigaration de pompes de type 2-2-6 (X-
X-X, nombre de pompes sélectionnées). Cet écoulepgmet d’étudier le comportement du
faisceau d'électrons dans un milieu de densité eoaipe a celui d'une rentrée
atmosphérique terrestre a des altitudes variame éftt et 50 kilometres (ou a des altitudes
plus basses pour une rentrée martienne). Un nodegbReynolds entre 50 et 500 correspond a

des nombres de Mach entre 1 et 4 (zone d’étudeéhgasur la Figure 5.1 (a))
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100
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Figure 5.1
Régime de fonctionnement de la soufflerie seldyple de tuyere utilisée :

(a) Zones de tests (altitude et pression) possibles vsoufflerie MARHy pour une
rentrée martienne et (b) parametres d’écoulement pes différentes tuyeres

associées a MARHy
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Hublot en quartz

P, =63 P

T,= 300 P.=8Pa

=744x10 kg. Te=163K
Po g pe=1.71x10 kg.n®

. Ue=511 m3
x MaCh £l Mach =2

ne=1.1x1C¢ Pa.s
e =0.375 mm
Om = 3.34x10kg.s"

déplacement
en hauteur

\.

Figure 5.2

Soufflerie MARHY-CNRS/ICARE : Chambre de trancation et caisson d’expérience-

conditions de fonctionnement avec la tuyere a Maflbago [5.4])

Pour ces essais, la température génératrice airesicglle du caisson, a I'extérieur de
I'écoulement est égale a 293 K alors que la tentpraau sein de I'écoulement libre est de
163 K (tableau de la Figure 5.2). Ces valeurs sontrdlées par des thermocouples placés au

sein de la chambre de test.

5.3 Adaptation du canon a électrons dans la souffleriMARHy

Le dispositif d’adaptation comprend la fixation ra@mue du canon, placé au dessus de la
tuyere de fagcon a extraire un faisceau d’électmescendant perpendiculairement a 'axe
d’écoulement Figure 5.3. Il comprend toutes les traversées nécessairesysiéme de
commande, d’acquisition et du hublot de visual®satiLe canon a électrons est posé sur deux
bras fixés a un support pouvant se déplacer vetient ou horizontalement par rapport au

sens de I'écoulement. La translation de I'enseneltecontrolée par une commande externe
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pilotée par ordinateur. On peut ainsi déplacerisceau d’électrons pour le positionner dans

les zones de I'écoulement ou I'on veut effectusmhesures.

Une cage de Faraday placée a 30 centimetres aetia du faisceau permet de collecter les
électrons apreés traversée de I'écoulement. Cetfe da faraday repose sur le bloc du canon,

'ensemble se déplacant simultanément.

Deux thermocouples placés respectivement sur teebdialimentation haute tension et sur la
pompe turbo, permettent de contrbler la températliéehauffement de ces composants
durant les essais. Un autre thermocouple placé daaszone libre du caisson donne la

température dans le caisson.

Un systeme de refroidissement comprenant des garpavec une circulation d’eau a 14 °C,
permet de maintenir la température de la pompeot@rb25 °C. Sans ce systéme de
refroidissement, elle peut monter jusqu'a 50 °C.

Les connections avec le systeme d’acquisition sgaitsées grace a des connecteurs Geiger
étanches (6 ou 12 pins). Afin de minimiser lesefsiiton limite le nombre de connections avec
I'extérieur. Les connecteurs Geiger transférensidigs cables d’alimentation mais aussi les

thermocouples, données USB, IEEE etc.

bY

La représentation schématique de linstallationcdnon a électrons et de I'ensemble du
systeme de commande et d’acquisition de donnégséssntée, sur la Figure 5.3.
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Canon a électrons

..........

Faiscdau

’

éleqtrons

Hublot de visualisation

Systeme d’acquisition:
-Caméra CCD

- Spectrometre
- Cage de Faraday
-Thermocouples

Figure 5.3

Soufflerie Hypersonique MARHYy (installation- addjmta du canon a électrons et du systeme

d’acquisition)

5.4 Les conditions expérimentales des mesures

La mise en route du systéeme de pompage permettemimaintenir le vide nécessaire aux
mesures. La procédure de mise en route du systérperdpage du canon est décrit plus en
détail enAnnexes B2/ Installation et procédure d’allumagearaa électrons dandARHy.

Le prototype de canon a électrons utilisé pourtests, peut fonctionner jusqu'a 20 keV, mais
pour minimiser la production de rayonnement X, éénp de fonctionnement a été limité a
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14 keV -/+ 0,2 keV pour un courant de faisceau aeAlL Le diametre de sortie du faisceau

est de 3 mm. Le diametre utile du faisceau dépentaddensité de gaz traversé et de la
distance de propagation. Généralement, aux pressiergaz étudiés, on peut effectuer des
mesures jusqu'a une trentaine de centimetres gagaton sans trop de dispersion. Au-dela,

le faisceau est dispersé et ne permet plus d’'effectes mesures locales.

Le canon a électrons est relié a un systeme detabétglacé dans la soufflerie. Il s’agit d’'une

mini-cameéraCCD Basler Scout et d’un mini spectrométre HR4000.
Le systeme d’acquisition externe est composé de :

» Une caméraCCD PIMAX® 1024X1024 pixels placée & I'extérieur et permevidaaliser
le faisceau a travers un hublot. Le hublot d’origen quartz a été remplacé par un hublot
en Fluorine CaF,) qui a une transmission entre 170 nm et 7800 muvrant ainsi notre
zone d'étude.

» Un spectrométreACTON Insighf” SP2750A équipé d'une camér@CD PIXIS®

1340X400 pixels avec différents réseaux :

» 300 traits de transmission maximale a 300 nm
* 1200 traits de transmission maximale a 300 nm
* 1200 traits de transmission maximale a 750 nm
* 2400 traits de transmission maximale a 240 nm

Avant toute mesure, le systeme optique (systemeodpigaison lentille et spectrometre) est
étalonné avec des lampes spectrales. L'utilisadmces différents réseaux permet de choisir
la résolution des mesures pour soit observer tdesesandes vibrationnelles, soit s'intéresser
uniquement a la structure rotationnelle. Comme @n auChapitre 4, la résolution spectrale
dépend aussi du type de molécule étudiée. Le ch@ffectue donc en fonction de la

résolution nécessaire a la mesure mais aussisjgelte moléculaire étudiée.

Par exemple avec un réseau de 1200 traits, onweb&eibande de vibration principale du

premier systéme négatif d" par contre, sa structure rotationnelle n’est pampétement
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résolue. Le réseau de 2400 traits permet de résaedte structure. Dans le cas@@, ce
réseau ne permet pas de résoudre completementidéuse rotationnelle du premier systeme
négatif

Une lentille v.u.v CaF, f-90 mm puisSiG, -80 mm,Annexes F/ Courbe de transmission de
guelques matériagxest placée devant le spectrométre et le coupagmet de collecter la
lumiéere au centre du faisceau d’électrons avecdaleure résolution spatiale possible. Cette
résolution spatiale dépend de la lentille, de lenwre de la fente du spectrométre mais
également du diamétre du faisceau d’électrons.dsligolacée a environ 10 cm de la fente du
spectrometre et a 2 m du centre du faisceau diéle&tigure 5.4.

Mirroir de /‘ Mirtoir de
Collimztion Focdisation
J dra CCD
-
Ecoulment mirroir mirrdir
e _Réceaix
gazeux
\ Faisc€au d’électrons -

Figure 5.4

Analyse spectroscopique par la FFE : Systeme dpigaison du faisceau d’électrons, de la

lentille et de la fente du spectromeétre.

Avant les mesures, et apres chaque changementsdaur®n enregistre le bruit de fond
(spectre ou image sans faisceau d’électrons). O fdus les spectres sont moyennés sur dix

acquisitions. Ce bruit sera ensuite soustrait aedaure.

Comme pour les expériences en statique décriteshapitre précédent, la calibration en
longueur d’'onde s’effectue avec une lampe au Mercla calibration de lintensité de la
réponse spectrale est effectuée avec une lampeatéiim pour la zone u.v [185 nm- 400

nm] et une lampe Halogéne pour la zergble [400 nm- 650 nm] (Figure 5.5).
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Réponse réseau 2400 traitnormalisée a 400 nm

1.0
£
S 1
g
‘© 0.8 —
i 1
% 0.6 —
-(‘E 4
8 0.4
3
N 1
3
$ 0.2 A
5
‘% T T T T T T T T T T T
o 100 200 300 400 500 600 700
Longueur d'onde en nm
Figure 5.5
Réponse du réseau de 2400 traits : Courbe de répsmsctrale normalisée a 400 nm avec la

lampe Deutérium entre 185 nm et 400 nm et la langhegene entre 400 nm et 650 nm

—mm-—position du centre de raie de mercure
ffffffff Linear fit
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300
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260

T T T T T T T
260 280 300 320 340 360 380 400 420 440 460 480
R aies Théoriques

Figure 5.6

Etalonnage en longueur d’onde du spectrometre @gsiip les trois raies principales de la

lampe a vapeur de mercure.
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L’étalonnage en longueur d’'onde s’est fait surttess raies connues du mercure (253,6 nm,
365 nm et 435,8 nm). Lors du dépouillement, unéeséde correction est appliguée aux
spectres ou images bruts (soustraction du brgibméection en réponse).

5.5 Gaz et mélanges étudiés

Durant cette campagne de tests I'air et un mélapgelé CrystalN,/CO,/CO) composé de
60% deCO,, 37 % deCO et 3% de\, ont été étudiés. Les écoulements a grandes \stesse
hautes températures (haute enthalpie) sont le sdmeprocessus physico-chimiques
(excitation vibrationnelle, dissociation, ionisatiet autres réactions complexes). Dans le cas
du phénomeéne de dissociation dans I'atmosphéMats (composé d€0O, 97 % etN, 3%),

de nombreuses analyses spectroscopiques Parkl[&dd,[5.3] et [4.19] ont mis en évidence
la formation deCO suite a la dissociation des moléculestd®. L’écoulement dansMARHy
étant un écoulement froid (163 K), ces phénomemeslissociation ne sont pas observes.
Notre choix s’est porté sur I'étude d’'un mélangeé«issocie» incluant 37 % deO et
correspondant au degré de dissociation observéldamsémes conditions a Mach 2 [5.4] en
faisant un rapprochement avec les taux mesurégrrf4.40].

La masse molaire de ce mélange Crystal est dorarée p

M=% 440140 2801 +—— 2802 = 3761 -1
100 U T100 %Y T100 0T A T 20 G- MO

On obtient une constante spécifiqie= % =221].kgt. K1

ol R= 8,31 J.mdlK™* est la constante des gaz parfait.

Dans ce qui suit, on utilise les parametres : Préssion, T la température, R nombre
Reynolds et v la vitesse. Les indices Ooetreprésentent respectivement les conditions
génératrices et les conditions de I'écoulementelilrta masse volumique est donnée par

I'équation des gaz parfaits :

P, Eq. 5-2
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olip, = 7,442.10*kg.m 34 P, = 62,8 Pa et Ty = 293 K et Ry = 287,1].kg™ . K™%, la
constante spécifique de l'air sec; &t calculé a partir de la masse molaire de $a@ qui

vaut 28,97 g.ma! et de la constante des gaz parfait R.

5.6 Conditions générales dans I'écoulement

Les conditions dans les écoulements Mach 2 d’ailuanélange CRYSTAL sont regroupées

dans ce tableau suivant :

Conditions génératrices Air Mélange Crystal
To (K) 293 293
Po (Pa) 62,6 62,3
Masse molaire mol 28,958 37,61
Rs (J.kg"K™ 287,11 221,06
po (kg.m) 7,442E-04 9,619E-04
Conditions de d’écoulemen Air Mélange Crystal
M . 2 2
T (K) 162,8 162,8
P, (Pa) 8 8
0 o (kg.m?) 1,712E-04 2,223E-04
Voo (81 511,61 448,93
Lo (Pa.s) 7,18E-03 5,648E-03
N, (M) 3,56.16" 3,56.16"
Tableau 5-1

Conditions génératrices et dans I'écoulement litbed’air et du mélange Crystal
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La vitesse d’écoulement est de 511,6 m/s dansd@itre 448,9 m/s dans le mélange..
Ces deux gaz n'ayant pas la méme viscosité dynanigunombre de Reynolds est plus

important dans le mélange Crystal, il s’y produitspde phénomenes réactionnels.

5.7 Résultats et discussions
5.7.1 Tenue sous vide des difféerents composants

Au terme de cette campagne de tests, il ressort'eusemble des composants moléculaires
associées au canon a électrons (alimentation bengén, alimentation source d’ions, pompe
turbo, jauge et capteur de pression, caméra B8sleut, spectrométre HR4000) fonctionne
dans une ambiance de vide allant jusqua ttbar (1 Pa) & I'exception de la pompe turbo

pour laguelle il faut ajouter un systeme de reissidment avec une circulation d’eau a 14 °C.

Le faisceau d’électrons de 14 keV reste stabldaue la durée des tests (parfois jusqu'a 30
minutes). Le pompage différentiel permet de maintéa pression dans la chambre

d’ionisation autour de 2 Pa.

En mode statique, en faisant varier la pressios tiagaisson, nous avons déterminé la plage

de fonctionnement de la chambre d’ionisation :

= Pour une pression dans le caisson d’essai entteetl® mbar, la pompe turbo tourne a
grande vitesse et assure le pompage différentieh@ntenant une pression de quelques
Pascals (entre 2 et 8 Pa) dans la chambre d’itovisat qui assure un bon rendement
d’ionisation et un bon rendement d’extraction diélens, on obtient ainsi un faisceau

d’électrons stable.

= Pour une pression dans le caisson d’essai enfretl00" mbar, il n’est pas nécessaire de
faire fonctionner la pompe turbo-moléculaire a denvitesse. Le mode de
fonctionnement a vitesse moyenne ou «standby m@@&»* de sa vitesse maximale
c'est-a-dire & 60000 tr.mth ne permet pas de maintenir la pression dansdgeptie
fonctionnement autour de 2 Pa. Avec une telle sédesle pompage, la chambre
d’ionisation se vide trés vite ce qui affaiblit lendement d’ionisation. Il en résulte un

faisceau d’électrons instable voire une perte ¢othl faisceau. Pour pallier ce probleme
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nous avons dd introduire une faible quantité de daectement dans la chambre
d’ionisation via une fuite réglable. Cette solutiniest pas sans probleme. En effet, la
fuite étant réglée de I'extérieur a partir d’'unene, il subsiste une instabilité temporaire

due au temps de réponse et de stabilisation dessipn dans la chambre d’ionisation.

Enfin lorsque la pression dans le caisson esti@fée & 1¢ mbar, la chambre

d’ionisation travaille dans sa plage de fonctionaetn

En résumé la stabilité du faisceau d’électrons dép®rtement de la pression dans la

chambre d’ionisation, donc du pompage différergigl doit maintenir cette chambre entre 2

et 8 Pa quel que soit la pression extérieure daosulement.

Trois adaptations sont donc envisageables :

Utiliser une pompe turbo-moléculaire avec une gitede pompage réglable pour adapter

la vitesse de pompage par rapport a la pressios ldaraisson.

Pour garder la stabilité et réagir de facon eficpar rapport aux variations de pressions
dans I'écoulement (présence d'une onde de chodatiar brusque de pression), il
faudrait asservir le systtme de pompage avec @agidnce trés grande, de l'ordre du

temps caractéristique de I'’écoulement.

Introduire de l'air dans la chambre d’ionisationr pme petite fuite réglable et assez
proche de la chambre d’ionisation. Nous avons testte fuite lors de notre campagne
(grace a une vanne réglable manuellement) maioeditons réelles ou en soufflerie a

rafales il faudra I'asservir de maniére a suivre driations de pression rapides.

5.7.2 Visualisation d’écoulement devant un obstacle

Nous nous sommes intéressés aux conditions d'éoeuts Mach 2 de l'air sec et du

mélange Crystal. La Figure 5.7 montre un exempimate (camér&CD PIMAX®) de la

distribution spatiale du faisceau d’électrons digreede 14 keV dans un écoulement Mach 2

du mélange Crystal.
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Sur la Figure 5.7 (a) I'intensité maximale d’émissidu faisceau varie avec la distance de
propagation. Il y a en effet, une modification dedistribution des électrons le long de I'axe
de propagation suite a la dispersion du faisceélectrons.

13828.0

Ecoulement E

200
150

100

3190 74

le long du faisceau

Intensité fluo brute (unités arbitraires)
o
o
1

T T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70 8 90 100
Axe de propagation en cm

sens de propagation du faisceau

(a) (b)

Figure 5.7

Distribution d’intensité du faisceau d’électronsmdaun écoulement libre Mach 2 du mélange
Crystal

Dans les figures suivantes, on présente les imdigdaisceau a proximité de I'obstacle. On
visualise aussi I'onde de choc provoquée par cettacke. Il s’agit d’'un disque non
réflechissant de 3 cm de diametre. Cette onde de phovoque un phénomene de post-
luminescence. En effet, le plasma créé par le daiscaprés excitation par les électrons
primaires, reste actif jusqu’a destruction destébes secondaires pouvant ré-exciter le gaz et
c’est la convection de ce plasma suivant la vitesda densité de I'écoulement qui est ainsi
visible Certains électrons secondaires a plus grandsseitque I'écoulement peuvent partir
aussi en amont; ce peut expliquer la luminesceqgegst plus faible, en amont et tout autour

du faisceau.
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Ecoulement Mélange Crystal
N,/CO,/CO

Figure 5.8

Visualisation a travers le hublot, du faisceau d@tons placé devant un obstacle (image de

gauche) et de la fluorescence induite par un méadgystal a Mach 2 (image de droite)

On compare les images obtenues avec I'air et lamgél Crystal (Figure 5.9 et Figure 5.10).

Mélange CRYSTAL Mach 2 Airsec Mach2
Faiscean d’électrons A 13.52keV _ Faisceau d'électrons & 13.52 keV
Faisceau d"électrons 4 3 em du disque de choc Faisceau d'électrons 2 3 am du disquede choc

Figure 5.9

Exemple de faisceau d’électrons dans un écouleMaah 2 a 9 cm de la sortie de veine et a

3 cm d’un obstacle.
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La masse volumique du mélange Crystal est supérigegelle de 'air sec. Les bandeS, du
mélange Crystal sont ainsi plus intenses que celéebl, dans l'air sec car il y a plus
d’électrons secondaires, I'onde de choc est plaa@icée pour le mélange. La fluorescence
avec le mélange Crystal est caractérisée par llwobleue distinctive du systéeme A-X de
CO;" alors que la couleur violette de 'air sec esh@palement due a la bande 391,14 nm du

premier systéme négatif tb".

Jcr 2.5 cm 2o ;.3 em o .5 o

Figure 5.10

Ecoulement devant un obstacle placé a 12 cm dertee sle veine. Faisceau d’électrons
initialement & 3 cm de I'obstacle puis déplacenvens I'obstacle : visualisation de I'onde de
choc pour le mélange Crystal a Mach 2

En déplacant le faisceau vers I'onde de choc amecvitesse lente pour qu'il reste stable, on

obtient le profil de densité de I'écoulement jusgegant I'obstacle.

~ 190 ~



Chapitre V: Etude d’'un mélan@eO,/CO/N, dans la souffleridARHy

5.7.3 Analyse spectroscopique
5.7.3.1 Spectroscopie de l'air sec
5.7.3.1.1 Statique et en écoulement libre Mach 2

Le faisceau d’électrons est placé initialementcOde la sortie de veine. Le réseau de 1200
traits a €té choisi pour visualiser les bandesespndant au systéme vibrationnelN3é (le
premier négatifN," 1IN et second positifN,2P). Ce systéme et son intervalle de longueur
d’'onde (300 nm- 400 nm) sont trés utilisés; danpligart des mesurds-E dans I'air ou

d’autres mélanges contenant des proportions impietade diazote\p).

La Figure 5.11 présente le spectre obtenu dansulément d’air a Mach 2 ddARHy.

—— Air sec a Mach 2

25000
Fasiceau d'électrons 12.20 kV 1.4 mA
Réseau 1200 traits
z Y +
20000 4centré a 300 nm N, 1N(0-0)
tps d'acq 10s
-
m 1
LL 15000 — S
I & il
‘O ] . pd e
= < ~ =
& 10000 - < ‘C_.’| MY N~
G) —~~ o ~ \—|Z \ 1
= ] ~ 2 N,Z o M L o
£ S oz a7, 1 ° oz 2z
™ 1 N —
5000 = 4 az 32 1 S 2 T a
zZ o N < — a2
+F| Z N % + Z
b o~ =2 ~ =2
P z =z
0 - ) AJJ

ZéO I 3(|)0 I 32|0 I 3£|10 I 36|0 I 3éO I 4C|)0 I 42|0 I 44|10 I 4é0 450 I 500
Longueur d'onde en nm

Figure 5.11

Systemes de vibration dans le cas d’'un écoulemaintsgéc a Mach 2 avec un faisceau
d’électrons de 12.20 keV et un temps d’acquisitieri 0 secondes.
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On retrouve les séquences des baddes —2,Av = —1,Av = 0,Av = +1,Av = +2 etc. du
premier systéme négatib, 1N (avec sa bande principai’,1N (0-0) centré a 391,14 nm) et
du second systeme positif, 2P (avec sa bande principale centrée a 337 nm) aveeskau
de 1200 traits.

En utilisant le réseau de 2400 traits centré a @0 (Figure 5.12), on peut résoudre la
structure rotationnelle de la bande principale denper systéme négath,”,1N (0-0).La
Figure 5.12 représente les spectres rotationndlsiaiescence de ce systéme en statique et en
ecoulement Mach 2. En écoulement froid (163 KYifribution de population rotationnelle
est concentrée sur les premiers niveaux, contrainéau cas statique ou celle-ci est beaucoup
plus étalée Figure 5.13. La Figure 5.14 présenti#ffi@rence de distribution entre spectres de
rotation d’'un gaz statique et d’'un écoulement Mactiair (dans les mémes conditions de

faisceau d’électrons).

Ecoulement Aira Mach 2 brut
Ecoulement Aira Mach 2 corrigé en réponse

1 Faisceau d'électrons 13 kV
2000 — 1.34mA

Acq time: 2sX15acc

Réseau 2400 traits Blz 240 nm
centré a 390 nm

EBF Intensity

. . . . . . . . . . .
388,0 388,5 389,0 389,5 390,0 390,5 391,0 391,5 392,C
Longueur d'onde en nm

Figure 5.12

Structure rotationnelle de N 1N(0,0) d’un écoulement d’air & Mach 2 : Spectret ket

spectre FFE corrigé en réponse spectrale
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La correction en intensité est prise en comptdasbrgure 5.13.

Air Statique brut
Air Statique corrigé en réponse

3000 |
2500
] Faisceau d'électrons 13 kV
1.34mA
2000 4 Acq time: 30s
T Réseau 2400 traits Blz 240 nm
1500 centré a 390 nm

EBF Intensity

388,0 388,5 389,0 389,5 390,0 390,5 391,0 391,5 392,0
Longueur d'onde en nm

Figure 5.13

Structure rotationnelle de N 1N(0,0) de l'air statique : Spectre brut et sped&FE corrigé

par la réponse spectrale

~ 193 ~



Chapitre V: Etude d’'un mélangaO,/CO/N, dans la souffleridARHy

Ecoulemenr Aira mach 2 (163 K)
Air statique ( 293 K)

3000

Faisceau d'électrons 13 kV
25004 1. 34mA

4 Acq time: 30s et 2sX15acc
Réseau 2400 traits Blz 240 nm

2000 ar
centré a 390 nm

W 1 corrigé en réponse
LL
@ 1500
‘? J
c
Q
£ 1000

. T . T . T . T . T . T . T .
388,0 388,5 389,0 389,5 390,0 390,5 391,0 391,5 392,0
Longueur d'onde en nm

Figure 5.14

Structure rotationnelle de la bande principale demier systéme négatif de™ N,*, 1N (O-
0) en statique et en écoulement libre Mach 2 atreatu faisceau a 9 cm de la sortie de

veine (a I'aide du réseau de 2400 traits)

La structure fine rotationnelle n’étant pas la mé&haes un gaz statique et dans un écoulement

Mach 2, on peut mesurer la variation de températanetation .

L'utilisation du programme d’inversioiNVF_LMS permet de déterminer les températures

expérimentales de rotation.
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Une convergence des spectres simulés vers lesepeatperimentaux de rotation, a permis
de trouver des températures de 298 K en statiqli649K en écoulement libtélach 2 soit
un écart de 1,1 % par rapport aux valeurs théosigd@0 K et 163 K) (Figure 5.15 et Figure
5.16)%

350 Ecoulement Air Exp
Ecoulement Air Simu
3004 EcoulementAira Mach 2 \ —
]l Faisceau d'e- 13kV,1.45mA TR_1649 K
R eseau 2400 traits ¢c390 nm

> 250 -
= 30s
P J
c
@ 200 -
E -
L 150 -
m
" J

100 -

50 —

T T T T T T T T T T v T v L
388,0 388,5 389,0 389,5 390,0 390,5 391,0 391,5 392,0

Longueurd'onde en nm

Figure 5.15

Détermination (par la méthode d’inversion) de lenf#rature de rotation a partir de la
structure rotationnelle de la bande (0-0) du premsigstéme négatif ;LN dans un

écoulement libre d’air a Mach 2

% La température de rotationgTest déterminée aprés une convergence du speatrelésivers s spectre
expérimental corrigé. Une itération avec comme pagte |k permet de trouver la température de

convergence qui correspond a I'écart minimal erues différents spectres

* 163 K correspond & la température de fonctionnenmarninale dans I'écoulement, déterminée lors de

l'installation et des premiers tests avec la tuyarglach 2 [5.1]
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Le spectre ci-dessus simulé (en rouge) correspdadreeilleure convergence vers le spectre

expérimental (en noir).

On procede la méme maniere pour déterminer la textyyé de rotation dans le cas d’'un gaz
statigue d’air sec a 8 Pa. La Figure 5.16 préskntgpectre simulé convergeant vers un
spectre expérimental d’air statique a 8 Pa acaqués an faisceau d‘électrons de 13 keV et un

réseau de 2400 traits.

Air Statigue a 8Pa Exp
Air Statigue a 8Pa Simu

70

Air Statigue a 8 Pa

60 — : \
Faisceau d'e- 13kV,1.45mA —_
1 Reseau 2400 traits c390 nm TR_298 K

>, 50 - 30s
‘»
; 40
£
L 30 —
m
w

20 —

10 —

T T T T T T T T T T T T
388,0 388,5 389,0 389,5 390,0 390,5 391,0 391,5 392,0
Longueur d'onde en nm

Figure 5.16

Détermination par la méthode d’inversion de la témgure de rotation a partir de la
structure rotationnelle de la bande (0-0) du premsigstéme négatif 8, 1N dand’air
statique Convergence du spectre simulé vers le spectrériexpntal

Comparons les transitions de la branche R surgdesties des Figure 5.15 et Figure 5.16.
Dans l'air sec statique {F298 K) on observe les transitions jusquk= +11 contre

seulementAk= +8 pour I'écoulement Mach 2 {¥164 K). Cependant les intensités
correspondant a ces branches sont plus importatdes le cas de I'écoulement. Ceci

confirme I'observation déja faite concernant I'étaknt de la structure rotationnelle avec la
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température. Ainsi des transitiohs — k'’ s’étalent jusqu'a 388,75 nm pour le gaz statique

alors qu’elles sont presque nulles a 389,25 nm p@&coulement Mach 2.

Une comparaison a également été faite daME@ASE’, qui est un logiciel de simulation

directe de spectres de fluorescence de moléculamntiques. Les figures suivantes
représentent des spectres simulés avec les temmg&ratrouvées avec notre méthode
d’inversion par le programm@&VF_LMS(Figure 5.17 et Figure 5.18).

1000

EXP écoulement air M2
Simu Onera a 164.9 K
Simu Lifbase a 164.9 K

900

800

Ecoulement Aira Mach 2 EXP
Faisceau d'e- 13kV,1.45mA
Reseau 2400 traits ¢c390 nm
30s

EBF Intensity

ol
o
o
P I I T T T T T B

T T T = T T T T
389,0 389.,5 390,0 390,5 391,0 391,5

Longueur d'onde en nm

Figure 5.17

N,",B-X (0-0) : spectre expérimental (écoulement Aach2 FFE) et simulation ONERA et
LIFBASE® & 164,9 K
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N2 air statigue EXP
Simu Onera a 298 K
Simu LifBase a 298 k

200 —

Air Statigue a 8 Pa
T Faisceau d'e- 13kV,1.45mA
Reseau 2400 traits c390 nm

100 —

EBF Intensity

389,0 I 38I9,5 I 39(I),0 I 39;),5 I 39:II.,0 I 39:].,5
Longueur d'onde en nm

Figure 5.18

N,*,B-X(0-0) : spectre expérimental (Air Statique FFEEsimulation ONERA et LIFBASE
298 K

Cette simulatiorLIFBASEest faite avec une températurg our I'état B de IiomN,". Cette
température s'avere étre peu différente de la destyre | de I'état fondamental di,
utilisée par la méthod®&VF_LMS.Mais cette derniere méthode est assez lourde a mettre en
ceuvre et pour la suite des essais nous avon WiFBASE pour une évaluation rapide de

l'ordre de grandeur desT

5.7.3.1.2 Ecoulement devant un obstacle

Les spectres suivants ont été acquis dans lestaoredd’écoulement devant un obstacle placé
a 12 cm de la sortie de veine, le faisceau d’'@estrse trouvant initialement a 9 cm de la

sortie de veine et se déplacant vers I'obstaclgufei5.19).
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Canon a électrons

Faisceau

d’électrons

Figure 5.19

Ecoulement Mach 2 devant un obstacle placé a 1decta sortie de veine. Le faisceau

initialement & 9 cni de la sortie de veine d'électrons se déplace Kebstacle.

Les spectres de rotation (Figure 5.21) ont étéiacayuec le réseau de 2400 traits centré a 390
nm, le faisceau se déplacant vers I'obstacle. dneparaison avec une simulatibiFBASE®
met en évidence la remontée de la températureldaie de choc créée par I'obstacle.

® Le canon a électrons a été placé initialement @8timétres de la sortie de veine car cela a été phatique
pour les mesures de profil de densité pour poulesircomparer avec les profils Pitot réalisés paMEnier
[5.1]
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(@)

Position

initiale a

3cm
Simulation

LIFBASE Tr
=164 K

T TN R
P S S S S S S S I S I S S I T S S S I S S S S B S
IBTFO.O 3880.0 ZI890.0 SO00.O 2910.0 BIO20.0
Wawveaelangth (A (Waocuuam)

ER0

Faisceau
d’électrons a
1,65 cm de
I'obstacle

Simulation
LIFBASE Tgr
I I A = 210K

L T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T L T T R B
3EF0.0 SE80.0 SE90.0 S900.0 S910.0 F920.0
Wavelangth (A (Wacuum)

1(0)

Faisceau
d’électrons a
0,5 cm de
I'obstacle

Simulation
LIFBASE Tgr
=305 K

L L L L
o F880.0 F890.0 OO0 O =F910.0 ZO20.0
Woanvaelangth (B (Wacuum)

Figure 5.20

Spectre de rotation de la bande principale a 39hfvdu systéme,N1N (0-0) a différentes
positions du canon a électrons par rapport a I'a@zde (placé a 12 cm de la sortie de veine) :

Spectre pour un faisceau a (a) 3 cm, (b) 1,65 c(o)d1,5 cm de 'obstacle
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Ewveoclutioan de Ila tem pérature dans

I"'ecoulem ent devant une ocnde de choco —

Temparature de rofation (K}

T T T T T T
z £} L 5 [

n
2

P osition du faisce au d'électrons
parrapport a 'ende de choc cm

Figure 5.21

Variation de la température de rotation dg"NLN (0-0) en fonction de la distance par

rapport & 'onde de choc. Le faisceau d’électroagiéplace vers I'onde de choc.

La température de rotation, estimée a 163 K a taesde veine, augmente vers I'onde de
choc. Elle vaut 195 K a 3 cm de I'obstacle, 210 K,86 cm de I‘obstacle et 305 K a 0,5 cm
de I'obstacle (Figure 5.20).

A la traversée de l'onde de choc, I'écoulementntitiect il y a conversion de I'énergie
cinétique (de la vitesse) en énergie thermiquey(tdait monter R), la densité augmente car

pour un méme deébit, la densité augmente quanddasa diminue.

En résumé, a l'aide d'un balayage du faisceawctt@tes, nous avons pu déterminer un profil

de température de I'’écoulement, de la sortie deevail’obstacle.

Cette étude a été faite uniquement dans le cdaidedc. Dans le mélange Crystal, les faibles

proportions deN,, ne permettent pas de mesurer la température t@tioro Il faudra

~ 201 ~



Chapitre V: Etude d’'un mélan@eO,/CO/N, dans la souffleridARHy

s’intéresser a d’autres systemes rotationnels motrhceux du premier systeme négatif de

CO" ou ceux du Baldet-Johnson.

5.7.3.2 Spectroscopie du mélange CRYSTAL

La spectroscopie de fluorescence du mélange Cga&%CO,, 37 %CO et 3 %N,) (Figure
5.22) montre les transitions vibrationnelles desi©0O", CO," et molécules neutreg30. Les
transitions ne sont pas identifiables du fait déalble proportion dé\, dans le mélange mais
également de la présence des bandes A-B@¢ etCO" dans la zone d’émission 8. On

identifie ainsi les transitions vibrationnelles @@pondants a o0’ :
= Le comet-tail systend0*, A’II; - CO*, X*3}
= Le premier systéme négaflD*, B’ - CO*, X?%
= Le systéme de Baldet-Johnso@*, B2=i — O+, A"
mais aussi les systémes vibrationnel<duneutre :
» Le systéme&0, b33} - C0,a3s}
= Les bandes du 4iéme posffif, A'Il; - €O, X'%
et les transitions vibrationnelles 6&," :
= Le double€0;, B’%y - €05, X*xf 4188,3 nm et 189,2 nm
= Le systeme de Fox-Duffendack-Bark&dy, A*Il, — CO3, X?Tly, A’rT, - X*m, entre
300 nm et 560 nm

L’'observation de la zone sub-200 nm n’a été possiblen remplagant le hublot en silice par
un hublot en silice u.v et 'utilisation d'une |dhg u.v également pour la conjugaison avec le

spectrometre (Figure 5.23).

Les images montrent ces différentes transitiomaets les fentes avec les réseaux de 2400
traits et de 300 traits et de la cam€r@D.
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.4, ecoulement_melange Crystal_13kv_1_30mA_MZ_total reseau_2400trblz240nm_30s_dark_sub.SPE (2151 X 400.X 1)

nent_melange Crystal_13kv_1_30mA_M2_total_reseau_2400trbl=240nm_30s_dark_sub.SPE (2151 X 400 X 1)

.d ecoulement_M2 _melange crystal _devant obstacle 12 20kv_1_4mA reseau. 300tr_185n0m_650nm_hublot 5i02 lentille UV_dark sub.SPE (46501 X 40... [2][5]§

(€)

Figure 5.22

Spectre de vibration (réseau de 2400 traits) duamgd Crystal en écoulement Mach 2 au

sein de MARHYy. Faisceau d’électrons 13 keV, 1,3ttAmps d’acquisition de 30 secondes :
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(a)image caméra CCD a travers les fentes du résea2400 traits du spectrometre, (b)

hublot en silice puis en silice u.v et (c) avetilke u.v.

On observe une atténuation et méme une absenagetipigs bandes de vibration @® due

a l'utilisation d’'un hublot standaet d’'une lentille en u.v qui coupent I'émission sda zone

sub-200 nmAnnexes F/ Courbe de transmission de quelques iaaxgr

Les spectres suivants seront donc acquis uniqueswentdes hublots et lentille en silice u.v.

Intensité de fluorescence

Mélange Crystal (CO_/CO/N,:70%/37%/3%) a Mach 2

12000

T Faisceau d'e: 12.20 keV 1.4 mA
10000 DoubletCO,", B-X | Hublot SiO, +lentille VUV
. \ réseau 300 traits centré a 300 nm
8000 — tps d'acqg. 30 secondes
6000 —
4000 — co"*, B-X CO,", A-X
—
1 m(‘O)) o
2000—CO,4+ CO,b -a
J — »
T T T T T T T T T T T T
150 200 250 300 350 400 450

Longueur d'onde en nm

Figure 5.23

Spectre de vibration (réseau de 300 traits) du mgdaCrystal en écoulement Mach 2 au sein

de MARHYy. Faisceau d’électrons 12,2 keV, 1,4 nmtAreps d’acquisition de 30 secondes.

Hublot et lentille v.u.v SiQ@
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5.7.3.3 Etude des bandes d€O

L'utilisation de lentille et de hublots u.v sontcedsaires a I'étude des bandesGie car

celles-ci sont placées a des longueurs d’ondesienfés a 250 nm. On utilise un réseau de
2400 traits.

Une correction en réponse est nécessaire danszosigede longueur d’onde. La Figure 5.24

présente le spectre de fluorescence du premig¥ragstégatif d€O" : spectre brut et spectre
corrigé en réponse.

Spectre brut
3000 Correction en réponse

Faisceau 12.20 keV 1.4 mA
Hublot Si02+lentille VUV

Réseau 2400 tr B1z240nm
centré a 222 nm
temps d'acqiuisition 30s

2500

2000

1500

Intensité FFE

1000

500

218,8 219,0 219,2 219.,4 219,6 219,8 220,0
Longueur d'onde en nm

Figure 5.24

Spectre d’émission de fluorescence du premier systiégatif de COdans le cas d’un
écoulement libre Mach 2. Avec un faisceau de 1ReX0et le spectrometre avec le réseau de
2400 traits centré a 220 nm.

Le réseau de 2400 traits ne permet pas de résoadnglétement la structure rotationnelle de
cette bande. Des spectres d’émission (traités @, en réponse et en longueur d’onde) ont
été acquis a difféerentes positions du faiscealediédns par rapport a I'obstacle (a 3 cm, 1,65
cm et 0,5 cm) (Figure 5.25).
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4000 - Ecoulement Mélange Crystala Mach 2
Faisceau d'e- 13 Kv, 1.40 mA
. ---- faisceau a 3 cm de l'obstacle +lentille UV
---- faisceau a 0.6 cm de l'obstacle
3000 -
L
LL J
LL
L 2000
n
c
o _
9
c
— 1000 4
T T T T T T T T T T T
218.8 219.0 219.2 219.4 219.6 219.8 220.C

Longueur d'onde en nm

Figure 5.25

Structure de bande (vibration) du premier systégmatif de CO avec lentille et Hublot v.u.v

a3 cm et 0,6 cm de I'obstacle dans un écoulemaechM du mélange Crystal

Les niveaux de rotation d’'une molécule dipolairépgation 2B, (k+1)) s’écartent les uns
des autres a mesure que k augmente. Pour la meldelO, les deux niveaux les plus
proches (k=0)) sont séparés de,2B faudrait donc un spectrometre avec réseau G} 3
traits minimum pour résoudre la structure rotatahndu premier systéme négatifde’.

Néanmoins, une inversion de spectre expérimer2dDa traits a été réalisée avec le code du
laboratoirel CARE [4.20] dans les conditions d’écoulement Mach 2c@r3devant I'obstacle
et la température de rotation mesurée est egad@ K ZFigure 5.26). En toute rigueur, c'est la

température de rotation de I'état B de |@@".

La température trouvée dans le cas de I'air av@edmier systéme négatif " est de 195

K contre 200 K pou€O" dans le mélange Crystal.
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1.2 T T T T
z - Simulation
CO+ 1 er Negatlf O_O Experiment (ONERA)
1 [ - —
Tr=200 K
0.8 Tv=200 K |
’ Te=12850 K
0.6 01 ,
0.4 - —
1-0 1-2
0.2} M |
2-0 2-1 1-1 L 2-3
o - —
= _2 | | | | | | |
2000 2050 2100 2150 2200 2250 2300 2350 2400
Figure 5.26

Inversion de spectre de rotation du premier systeéuatif de CO par le code ICARE dans

le cas d’un faisceau a 3 cm de I'obstacle dansagukement Mach 2 du mélange Crystal

Les bandes d€O, (majoritaire dans le mélange Crystal) ont déjaéitaiees en statique.

Elles ne sont pas représentées ici.

En résumé pour I'étude compléte de spectroscopmméange Crystal, il faut un réseau d’au
moins 3600 traits pour résoudre la structure ratatelle des bandes de CO et de plus, il faut
inclure aux programmes de simulation, les constmeoléculaires et coefficients de
transitions correspondant aux transitions rotatiefias; ce qui n’est pas tache aisée car cette

Zzone a été trés peu étudiée et peu de donnéedispanibles dans la littérature.

5.7.4 Ladispersion du faisceau dans I'écoulement libre

Dans ce paragraphe nous étudions la dispersioaisicefiu d’électrons a travers la largeur a

mi-hauteur de sa distribution transversale surel’d& propagation.
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Cette largeur a nirauteur est déterminée a partir de la répartitiansiversale de I'intensi
de fluorescence (images camCCD) et présentée sur Rigure 5.27(a). On a aussi tracé
I'évolution de cette largeur a -hauteur a 9 cm de la sortie de veine dans I'écoeetibre 3
Mach 2 (en bleu) et le pribf'intensité de fluorescencintégrésur chaque ligne transvers:

(en rouge¥igure 5.27(b).

Frofil dintensité de Auorescence, PYVHM

Bt e E e
Ed 3 Ed & il

O cm 5

GOy iy 00BE 90§ B 98y 008
iy b

siexicd Uis {EIE SOURISI0

i3 I H

i

Z N © lle,p Juswa|nods unp saib18jul onj4

fs

suoI}Ba|a,p hesdsiey Np Insjney-iw e inabie

BELE G0BE

25617 ] | I I I I I
-1 500 1000 1500 2000 2500 3000 4l
colj

(@) (b)

Figure 5.27

ImagesCCD du faisceau d’électrons (13,52 ke\3 mA) (a)traversant un écoulement Ma
2 du mélange Crystal) Jket profil intégre d’intensité de fluorescence et largeur éhauteur

en fcnction de I'axe de propagation
La Figure 5.271a), une ligne «i» correspond a une distance degagation :

Sur la Figure 5.27 (b), aeprésente I'évolution de la largeur &-hauteur (en centimétreu
faisceau d'électrons et de la fluorescence inté(gémme des intensités des pixels de tc

colonnes j d'une ligne i) en fonction de l'axe deogmgation z. On remarque que
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distribution de densité de I'écoulement est liédaalargeur a mi-hauteur du faisceau

d’électrons (déja vu au chapitre 3).

On peut ainsi déterminer le profil de densité sdlaxe perpendiculaire a la propagation du
faisceau et par translation (balayage), un profileax dimensions de I'écoulement. Cette
méthode a été présentée a la fin du chapitre 3.

5.7.5 Détermination du profil de densité par la techniquede FFE

Le profil de densité le long du faisceau peut @&btenu directement par intégration de
l'intensité de fluorescence par rapport a I'axepdepagation de celui-ci. Cette intensité de
fluorescence est directement proportionnelle &elasié totale de gaz en dessous de 1 mbar.
Cette méthode est plus rapide mais moins robustéitiide sa sensibilité vis-a-vis des

phénomeénes de dispersion de faisceau d’électrates @gation d’électrons secondaires.

Les figures suivantes représentent des profilsaggtrd’images de la caméRIMAX®
intégrées sur des lignes perpendiculaires au faisG=s images ont été, au préalable, traitées
(sélection de plusieurs lignes, intégration, acdatian et moyenne, correction en bruit de

fond, luminescence parasite), (Figure 5.28 et Egu29).
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Intensité de fluorescence (integré puis moyénne sur plusieurs lignes
correction du bruitde fond

7000

6000 —

5000 —H

4000

3000

2000 —

1000

T T T T T T T T T T T T T T
-100 0 100 200 300 400 500 600 700 800

Distance axiale en pixels

Intensité integrée sur profil faisceau

Figure 5.28

Profil intégré sur une ligne de l'intensité de ftascence collectée (intégration,

accumulation, moyenne et suppression du bruit de)fo

Une normalisation est effectuée pour permettreodimparaison avec un profil de densité

réalisé par une étude précédente (E.Menier) grées dondes Pitot.
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0,55 4

Exp FFE Onera
—=— Profil Pitot E. Menier

0,50 4

0,45 —+

0,40 —H

Diameétre utile
de I'écoulement
=15cm
0,35 -

Densité de gaz ( unités arbitraires)

0,30 4

T T T T T T T T T T T T T
-15 -10 -5 0 5 10 15

Axe transversal (cm)

Figure 5.29

Profils comparés de I'écoulement avec la tuyereaxivi2 : mesure d’Eric Menier avec des

sondes Pitot (en bleu) et (en rouge) profil tramsaémesuré en FFE.
Barres d’erreurs +/-5 %

On détermine ainsi le diametre utile de I'écouletnanl1,5 cm de la sortie de la tuyere. Ce
diamétre utile est estimé a 150 mm avec cette ¢uyér profil est symétrique par rapport a
'axe de I'écoulement (75 mm de chaque coté). Cetire correspond a une zone ou

I'écoulement est homogéne et de densité quasi-maotest

La méme opération est effectuée devant I'obst&leles figures suivantes on représente des
images prises avec une camé&@D pour diverses positions du faisceau d’électrons se

déplacant vers I'obstacle placé a 12 cm de laesddiveine (Figure 5.30 et Figure 5.31).
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Figure 5.30
Déplacement du faisceau d’électrons vers I'obstacle
La distance entre le faisceau d’électrons et I'alot est de
(@ :1,5cm, (b):0,65cm, (c):0,3cmet (d): Ot c

A partir des images (de (a) a (d)) de la Figur® 503 détermine la distribution de l'intensité

le long de I'axe de propagation du faisceau. Laezde profil intégré correspond a la zone
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choisie, autour du faisceau délimitée par les cusssur les figures suivantes. De ces profils

d’intensité intégrée, on tire le profil de denslgél’écoulement gazeux dans cette zone.

On peut comparer deux profils d’écoulement surdaife 5.31 :

800 -

Q00 -

1000-

1 | | | | | |
1100 [ [ [ [ [ [ [ 1 [ 1
a 200 400 600 S00 1000 1200 1400 1600 1500 2000 100 00 300 400 500 600 800

col j | #xe de propagation en pixels
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200~
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600 - =
700 -
800 -

Q00 -
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| 1 1 | 1 | | |
=y i i i I | | i i i i 0 100 200 300 400 SO0 eOO OO 8O0
0 200 400 600 00 1000 1200 1400 1600 1800 2000

ol fixe de propagation en pixels

(b)

Figure 5.31

Images de fluorescence d’un faisceau d’électrohbam (a) puis (b) a 0,3 cm devant un
obstacle. Dans le mélange a Mach 2. Les figuredrdite représentent les profils de densité
déterminés a partir du profil intégré selon chadigme perpendiculaire a I'axe de

propagation
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Le profil de la figure (a) représente un exemplepdeil de densité dans I'écoulement libre
loin de I'obstacle. La valeur de lintensité en ditople dans le plateau (ici 5000) correspond
a une valeur de normalisation de la densité daslilement libre. Le profil de la figure (b)

guant a lui présente un saut de densité correspbada surpression devant I'obstacle.

En répétant la méme procédure, on peut ainsi diéterne profil de densité a différentes

positions par rapport a I'obstacle (Figure 5.32).

Profil de densité de I'écoulement Mach 2
10000 . N .
ffffffff faisceau a 3 cm de l'obstacle

> N faisceau a 2 cm de l'obstacle
) faisceau a 1 cm de l'obstacle
% soood L faisceau &4 0.5 cm de l'obstacle
o
£
o J
. o
@ 6000
S ST
(7]
Q) T g FEEIEETE ———— ..
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(@) o \Q\“
S 4000 A .
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O SsoIInAT . SezaSzzisET
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o
©
o) 2000 -
(O]
)
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T v T v T v T v T v T v T v T v T
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distance aixale en pixels

Figure 5.32

Profil de densité le long d’'un écoulement mach 2rdlange WCO,/CO par imagerie FFE :
Faisceau d’électrons 12 keV, temps d’acq 30 sfardifites positions par rapport a I'obstacle

se trouve a 9 cm de la sortie de veine.
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Chapitre V: Etude d’'un mélan@eO,/CO/N, dans la souffleridARHy

Conclusions :

Cette campagne de tests dans la soufflerie MARHYyeal’occasion de tester le nouveau
prototype de canon a électrons et du comportemeitiedsemble de ces composants dans un

environnement électromagnétique proche des conditil@ rentrée atmosphérique.

Le fonctionnement en continu de cette souffleriesnd permis d’étudier des écoulements
Mach 2 d’air sec et d’'un mélange/0O,/CO (Mélange Crystal). Ainsi, on a pu maintenir un
faisceau d’électrons de I'ordre de 14keV stablesdbBécoulement dont le diamétre utile est
de 15 centimetres. Ceci a permis I'analyse spectioisjue de la fluorescence induite et d’en
déduire les températures de rotation mais aussipdefils de densité en écoulement libre et
en présence d’'un obstacle. Le déplacement du faisd&lectron vers I'obstacle permet de
mettre en évidence la présence d'une onde de cheant I'obstacle, caractérisée par des

hausses de densité et de températures.
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Conclusions générales

6. Chapitre 6 : Conclusions générales

La technique de Fluorescence par Faisceau d'Efescfd-E) a été appliquée au diagnostic
des écoulements hypersoniques grace au développdmamouveau prototype de canon a

électrons ainsi que de nouvelles procédures deudégroent de spectres.

La premiere partie, consacrée a la conception dauotype d’instrument en vue d’'une

expérience embarquée, a permis de choisir lesreliffeé composants ayant des spécifications
techniques compatibles avec le cahier des charyes idstrument spatial. Les tests de

qualification et de stabilité du faisceau d’élensa@u nouveau prototype de canon ont permis
de valider le bon fonctionnement de cet instrum&d. canon peut émettre un faisceau
d’électrons jusqu'a 30 keV avec un courant entet 2 mA se propageant, avec une bonne
stabilité, sur une distance de 30 cm sans grargpeidion pour des pressions inférieures a 1
mbar. Des modules d’automatisation et de contr@éeparametres comme la pression et la

haute tension ont été développés pour permettpilatage a distance.

Le prototype a été utilisé sur différents gaz etamges statiques et le nouveau modele de
dispersion du faisceau d’électrons a été validaréirpdu modéle de Clapp. Ce modele prend
en compte les collisions élastiques et inélastiqetedu profil de densité rencontré par le
faisceau dans un gaz non homogéne. Ce modeletesééour différents types de profils de
densité de gaz en écoulement. La méthode inveissogsistera a déterminer le profil point-
a-point de la densité a partir de la variational&atgeur a mi-hauteur du faisceau d’électrons

a eté développée. Ce programme d’inversion n’esepaore opérationnel.

La deuxieme partie du travail consiste a I'analgpectroscopique u.v-visible des systemes
vibrationnels et rotationnels de la fluorescenchiite par divers mélanges gazeii, (CO et
CQ,). Des codes de simulation de spectres de vibratia® rotation ont été développés puis
complétés par des procédures d'inversion de spectres paramétres tels que les
températures et densités seront mesurables daésoufement autour d’un objet de rentrée.
La validation de ces codes a été effectuée entgtigue dans un caisson a vide @QERA

avant leur exploitation en soufflerie.

La troisieme partie du travail concerne les deuxpmagnes de mesures effectuées dans les
installations MARHy du CNRS et F4 de I'ONERAes tests ont démontré le bon
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fonctionnement du prototype sous vide et/ ou erditimms d’écoulements. Les codes de
simulation et d’inversion de spectres ont permisvadsurer les densités et températures de
rotation dans un écoulement de gaz constitué déret d’un mélangd,/CO,/CO a Mach 2

libre et en présence d’'une onde de choc.

En termes de perspectives d’amélioration, les cddesimulations doivent étre complétés par
de nouvelles données spectroscopiques notammeninatuant certains systemes @© et
deCOQ..

Une véritable validation en soufflerie a haute afyte du prototype mis au point reste a faire.
La soufflerieF4 n'a été que peu disponible durant la thése. Legmgs dans une soufflerie
continue a haute enthalpie comme l'installati®@K du DLR, est aussi préconisé pour ce type

de validation.

bY

Les travaux de cette these ont permis de fourniringtrument de canon a électrons
opérationnel pour des applications en souffleribien adapté pour les mesures en vol.
L’'optimisation des codes de dépouillement donneettectechnique de Fluorescence par

Faisceau d’électrons une souplesse d'utilisatiorétfiit nécessaire au début de la thése.
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7. Chapitre 7 : Annexes

7.1 Annexes A/ Assemblage du canon a électrons

Tube with DN25 flanges

Figure 7.1
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Camera
To spectro,

200 mm

Figure 7.2

Le canon a électrons et son systeme de détectimie Ale vue des différents détect :
caméra CCD et spectrométre
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Objective
Optical filters

Figure 7.3

La caméra CCD miniature Basler
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Bundle of 7 fiber optics
Pressure gauge

Optical fiber bundle

[
2
3
2
i
]
3
0
I

Figure 7.4

Connectigue Systeme de fibres optiques entre I'entrée dutepmétre HR4000 et sc
systeme djmjue constitué de lentilles et de collimateur. Gawde pression pour contréler

pression dans la chambre d’ionisat

Ces schémeont été réalisés sous Solidwotks
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7.2 Annexes B/ Procédure d’allumage du canon a électren

7.2.1 Annexes B1l/ Installation et procédure d’allumage man a électrons dans le

caisson a vide

Ci-dessous les parametres de fonctionnement dunaants le caisson a vide :

* Tension entre 10 et 15 kV (cathode mise entre t10%kV)

» Courant de faisceau entre 0,13 mA et 1 mA

« Pression source min : f0nbar

« Pression dans le caisson a vide : enti2&t®,7 mbar

» [Faisceau en mode continu ou pulsé (acq image ONADRHz)
Mesures effectuées :
Etude et modélisation de la dispersion du faiscédlectrons :

* ImagesCCDde la zone de fluorescence

e CaméraCCD avec ou sans trigger (pour images ON/OFF)

» Détermination de la distribution radiale et axidiefaisceau

» Etude de la largeur a mi hauteur en fonction deel'de propagation

+ Validation du modeéle de section efficace de cdltsisection efficace différentielle de

collision élastique et inélastique Systeme de diétec
Analyse spectroscopique : gaz purs et mélanges 8% nm et 650 nm :
» Calibration des spectrométres, choix de réseaux p@w/ou R

» Calibrage spectrometre en longueur d’onde et rép@pectrale lampes Mercure,

Deutérium et Halogéne. Réseau 300, 2400 traitydeatiacq. entre 1 et 10 secondes

« Détermination de la courbe de linéarité entre¢ndité du faisceau et pression de gaz
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» Détermination de la courbe de linéarité entred'nsité du faisceau et HT

e SpectroscopiéN, pur, NO pur, CO pur, CO, pur et mélanged\N,/NO: 99 %-1 % et
No/CO,/CO: 85 %/10,5 %/4,5 %/

* SpectroscopieN,/CO, NL/CO,, COICO, avec proportions variées (de 0% a 50 %,
réglages par 2 régulateurs de débit massique)

7.2.2 Annexes B2/ Installation et procédure d’allumageran a électrons danMARHy

E\
B\
i

Figure 7.5

Prototype EGUN v.1 du canon a électrons dans ldfkwie MARHYy : Installation et fixation

mécaniques

e Le canon est maintenu par des fixations ou suppogtsaniques

» Le faisceau est perpendiculaire a I'écoulemenh@ié en bas)

* Montage de la tuyere a Mach 2

» Analyse de la fluorescence en jet libre et en prése’une onde de choc

e L’énergie des électrons du faisceau est fixée kel4+/- 0,2 keV
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« La pression de gaz souhaité est entre 0,1 et 1 mbatatique et 8.70mbar en

écoulement Mach 2
e Systéme de détection :
» CaméraCCD externe 300X1400 pixels + mini caméra Baslerradiieur

» Spectromeétres : Acton Princeton : réseaux 300, E2@3100 traits déja calibrés +

mini- spectrométre HR4000 a I'intérieur
A chaque utilisation :
* Background, Spectre brut
e Acquisition 10 spectres accumulés (moyenne)
Temps d’acquisition : selon gamme de longueur céoentre 1 et 10 secondes

Camera embarqué et Spectrometre HR4000 a lI'intépeur veérifier leur fonctionnement

sous vide
Alimentation extérieur : traversée étanches pohlesiet USB
Analyse spectroscopique :

» Mélange CRYSTALN,/CO,/CO: 3%/70%/37%/
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7.2.3 Annexes B3/ Installation et procédure d’allumageran a électrons dans F4

Figure 7.6

Prototype EGUN v.2 automatisé au sein de la saidfie4
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Figure 7.7

Schéma électrique du cablage entre la carte éledajue et les différents composants du

canon a électrons
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Commande B il
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Figure 7.8

Programme de commande et d’acquisition du protogytematis
* Pré-allumage
* Connecter alim 24 V et Carte USB
e Ouvrir le programme labview (NI_6259 OEM_DA
* Mise sous tension alim 24
» Vérifier que le voyant lumineux de la pompe clig

» Vérifier que le voyant lumineux de la carte s’efiuraé (ou carte détectée

I'ordinateur)
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« Exécuter NI_6259 OEM_DAQ en continu (auparavanifieérqu’aucun voyant vert

n'est allumeé)
* Mise en route des différents composants : (apragpge primaire)
Pompe turbo :
v" On Pompe turbo (vitesse a 66 % par défaut (60000 rpm)
v" On Stby/reset: Vitesse a 100 % (90000 rpm)
» Si possible vérifier que le voyant lumineux vett fbse
» Controler la pression avé&ressure jauge
Alimentation Source :
« Mise sous tension de I'alim source en allumantigantEnable/Disable Source

* Faire varier la commande numeérigimote Adjust Input source(de 0 a 5 V
correspondant a une variation de 0 % a 100 % @Orikkéet 2 kV)

» Vérifier que la tensionHout Monitor) varie également
Alimentation HT :
* Mise sous tension de I'alim HT en allumant le vayanable/Disable HT

» Faire varier la commande numériqikemote Adjust Input HT (de 5 a 0 V
correspondants a une variation de 0 % a 100 % 6rkxeet 20 kV)

» Vérifier que la tensionHout Monitor) varie également
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7.3 Annexes C/ Dispersion du faisceau d’électrons
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Figure 7.9

Dispersion d’'un faisceau d’électrons de 24 keV damsnélange de gaziTO,/CO a
différentes pression. Images acquises grace a ame@ CCD 1340X400 pixels

~ 232 ~



Annexes
7.4 Annexes D/ Configuration électronique des atomesrailécules
7.4.1 Eléments de symétrie moléculaire : théorie des grpes

Une molécule présente quatre types d’éléments detsig : I'axe de symétrie, 'axe de

symétrie alternée, le plan de symétrie et le cetdrgymétrie :

L'axe de symétrie :La molécule peut effectuer une rotatiop €angle 2 7% autour de

cet axe de symétrie. Lieigure 710 ci—dessous montre I'exemple de la molécul® Idt N,
qui présentent respectivement un axe de symétrigp#eC, et C, ou encore de la molécule

deNHs; non linéaire et qui présente un axe de symétrigmeG.

Coo Cz C3
N —/— N o
N
H H H H
(a) (b) (c)
Figure 7.10

Exemple de molécules présentant un axe de syméis@, NH; et N,

Les molécules linéaires possedent un axe de syririles fait coincider avec elles-mémes
guelque soit I'angle de rotation : on les note C’est I'exemple de toutes les molécules

symétriques diatomiques comiNg CO ou CO..

Le plan de symétrie :On notecy, le plan de symétrie horizontal, perpendiculairéaze

principal eto, le plan de symétrie vertical contenant I'axe pipati
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Si on reprend les exemples, la moléculeH,O présente deux plans, NHz en présente 3
(Figure 7.11).

Axe de symétrie alternée :Noté S, il définit une opération de rotation, suivie d’'une

réflexion par rapport a un plioy,

Le centre de symétrie :Appelé aussi centre d’inversion, il est not Dans le cas de la
molécule deCO,, 'atome de carbone représente le centre de syn

0,
__ s, |

ol\ | | ‘
/ | H // \\\

Figure 7.11

Molécules présentant des plans de sy : Exemple de kD et Nk

7.4.2 Configuration électronique des molécules diatomiquesexemple deN,

Si I'on considére la molécule (N, (Figure 710 (a)); & base d’OA est constituée par

orbitales de valence de chaque atomes 1 et 2, ngetg,. L'atome d'azote (N) a un

configuration électronique de tyj 1522522p3 (z=7). La molécule dé&l, a une configuratio

)2 )2
de type(lsa)z(lsa j (230)2(250 j (1)*(0)? dans son état fondamental selon le diagrai

de la Figure 7.12.
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Les orbitales moléculaires (OM) sont de la forri¥: = Y C,.¢, =C,¢, + C,@,
]

R
K
l’ ‘\
-
’ 4 B ,
/ v Ry .
S o2p % m2P N
s T2 TZP " N
i AYEEY
L AN
: >
‘\‘ s or
\‘\ 1’)'
A s
N .y 2
\ N VA
\ N o
A /
S
/
\ /

. 02pZ
~ ? ! ? !l

n2pX Tm2py

S 028
2s — N 2s

62S

Figure 7.12
Configuration électronique de la molécule de N

L'ion N,* se forme a partir de la molécule Ne qui perd un électron par ionisation. Sa
2 )2 2 )2 4
configuration électronique est donc du typ@?) (130' j (2s0) (230’ j (1) (3o}

On obtient ainsi deux orbitales moléculaires agssaux liaisons liantes et non liantes. Sur
les deux figures (Figure 7.13), I'énergie des nivea et n varie avec la distance
internucléaire d. Lorsque d tend vers l'infini, EE# tendent vers . Lorsque d diminue, E
diminue et tend vers une limite finie pour d=0; &fgmente et tend vers l'infini quand d tend
vers 0. La figure de droite montre la variationl'deergie potentielle pour I'état fondamental
o2 et pour I'état excité'n'. L'énergie potentielle de I'état fondamental attain minimum

lorsque la distance internucléaire est égale aidtartte internucléaire d’équilibre de la
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molécule deN, qui est 1,098 A° dans son état fondamental. Getitebe est connue sous le

nom de courbe delorse

A I'état excité, le niveau anti-liant étant plusstibilisé que le niveau liant n’est stabilisé,
I'énergie électronique est toujours supérieure &agaur asymptotique. Lorsqu’on excite la

molécule elle tend ainsi a se dissocier.

En. Ep "

2Hy;

Figure 7.13

Variation de I'énergie en fonction de la distanogrnucléaire d. A gauche I'énergie des
orbitales moléculaires et et a droite I'énergie potentielle totale a I'éf@ndamentab? et

11
oOT
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7.5 Annexes E / Constantes Moléculaires

7.5.1 Ny
Molécule (ion) N,* Molécule(ion) N,* Moleoule (on) N
Etat électronique Xsg+ Etat électronique Xsg+ Etat electronique Bryur
Auteur (année) Herzberg(1971 Auteur (année) | Lawov(1991) Auteur (année) MWerzberg(1971
Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm Constantes Unité cm =
T 0,00 Te 0,00 Te 25461,11
We 2,21E+03 We 2,36E-03 We 2,42E+03
WeXe 1,62E+01 WeXe 1,43E+01 WeXe 2,41E+01
WeYe 4,00E-03 WeYe -2,26E-03 WeYe -3,00E-01
Be 1,93E+00 Be 2,00E+00 B, 2,09E+00
De 5,92E-06 De 5,76E-06 D, -8,80E-05
He 0,00E+00 He 0,00E+00 He -7,05E-12
e -1,88E-02 e -1,73E-02 Qe 2,12E-02
Be -3,90E-08 Be 0,00E+00 Be 6,27E-06
Ye -6,77E-05 Ye 0,00E+00 Ye -5,00E-04
Molécule (ion) N, Molécule (ion) N, Molécule (ion) N,
Etat électronique Agzu* Etat électronique B, Etat électronique Com,*
Auteur (année) | Lavrov(1991) Auteur (année) | Lawow(1991) Auteur (année) | Lawrov(1991)
Constantes Unité cm™* Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™
Te 50203,66 Te 59619,09 Te 89136,88
We 1,46E+03 We 1,73E+03 We 2,05E+03
WeXe 1,40E+01 WeXe 1,44E+01 WeXe 2,89E+01
WeYe 2,40E-02 WeYe -3,30E-03 WeYe 2,25E+00
Be 1,45E+00 Be 1,64E+00 Be 1,83E+00
De 5,84E-06 De 5,53E-06 De 5,15E-06
He -7,05E-12 He -7,05E-12 He 0,00E+00
Oe 1,75E-02 Oe 1,75E-02 Oe 2,40E-02
Be 3,00E-08 Be 1,64E+00 Be 2,13E-06
Ye -1,40E-04 Ye -5,00E-04 Ye 1,90E-03
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Molécule (ion) N,

Molécule (ion) N2
Etat électronique X Etat électronique B’s,"
Auteur (année) .NiSt Auteur (année) Nist
Constantes Unite cm™ Constantes Unité cm™
Te 0,00 Te 25461,11
We 2,36E+03 We 2,42E+03
WeXe 1,43E+01 WeXe 2,41E+01
WoYe -2,26E-03 WeYe -3,00E-01
B, 2,00E+00 B. 2,09E+00
D, 5,76E-06 De _8,80E-05
He 0,00E+00 He 7,05E-12
e 1,73E-02 . 2,12E-02
B Be 6,27E-06
Ye 0,00E+00 Ve -5,00E-04

[L.00E+0 [1.00E<0 50060 10E0 [L00E-0 | [L.00E+0 [1,00E+0 10080 1.006+0 [L00E-0 |

-
4 oo e s o e [ s

TIEE3 06T LIS (R [
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7.5.2 NO
Molécule (ion) NO Molécule (ion) NO Molécule (ion) NO
Etat électronique x2s* Etat électronique Al Etat électronique B2m,*
Auteur (année) Nist Auteur (année) Nist Auteur (année) [alluster(1982
Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™
T 0,00 Te 43965,70 Te 45932,30
W, 1,90E+03 We 2,3743173 We 1,04E+03
WeXe 1,41E+01 WeXe 1,02E+01 WeXe 7,77E+00
WeYe 1,00E-02 WeYe -4,65E-02 WeYe 1,16E-01
Be 1,70E+00 Be 2,00E+00 Be 1,12E+00
De 5,47E-06 De 5,40E-06 D¢ 5,15E-06
He 0,00E+00 He 0,00E+00 He 0,00E+00
Oe 1,75E-02 Oe 1,92E-02 e 1,34E-02
Be 1,70E-08 Be 0,00E+00 Be 1,40E-08
Ye -1,49E+00 Ye 0,00E+00 Ye 2,99E-05
Molécule (ion) NO Molécule (ion) NO
Etat électronique C*m,* Etat électronique| D%,
Auteur (année) Palluster(1982 Auteur (année) | Huber(1979)
Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™
Te 52179,00 Te 53084,70
We 2,38E+03 We 2,32E+03
WeXe 1,57E+01 WeXe 2,29E+01
WeYe 0,00E+00 WeYe 0,00E+00
Be 2,02E+00 Be 2,00E+00
De 5,80E+00 De 5,80E-06
He 0,00E+00 He 0,00E+00
e 3,00E-02 Qe 2,18E-02
Be 0,00E+00 Be 0,00E+00
Ye 0,00E+00 Ye 0,00E+00
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Av'y' NO A-X Avv' NO B-X
% 31B,5260E+ |51, 4160E -+ 1, 2100E- |57, 7340E~ | 3[1,0500E~ | 1L 8510E+. g = 1,2940E+ |7 |4, 8410E + |72, 6800E+ [0, 5540E + |7 [2.4320E + 54,6770+
+12.0630E+17/5,7810E+ |5 [4,5050E+ |43, 4310E+ |56, 3580 E+ [5]/6, 2940+ 2 B,8900E+ [5[3,5860E+.|51,5840E + |31, 3440E + 3 8,0360E 5 1,0270E+.
+1,9960E+[51,3940E + |3 8,6300E+. 5 B, 4500E + [5[3,6140E+. [ [1,4730E+. 1,8650E+ 5 [L,3920E+ |54, 8210E+ 5, B500E + 5 [1,2370E +. |5 B 8700E+:
1L, 1890E+[1,4775E+|53,6170E+. 55,3370+ [ [7,1920E+ |51, 8270E+. ~16,3000E+ [5[3,7690E + |5 1,0000E+ [5]1, 4520E + [51,0920E +. |5 2, 6440E+
4,7380E+ [ 1,6910E+ |51, 5050E+ [4B,9870E+ [5[3,9500 €+ (5[5, 5050+ % 1,6870E+[5[7,9910E+ |31, 5600E+ 31, 5070 +. |5 5,0640E + |51, 9180E+.
+7.6720E+ 76,8500+ |5[9,8670E+ |42, 3010E+ |53, 2610E+ [5/6,9880E+. 2B,8190E+ 31, 4130E+. |31, 9870+ [31,0910E + |3 4,6770E +. |3 B, 3700+
Avv'" NO C-X
g 2 5.1530E+ 5|5, 2190E- |21, 8410E =15, 3140E+ [ 1 B750E - [P, 3330E+.
5 [7,3560E+15[2,7940E+ 1|5 [L0190E+ 51 0610E+ [5[2,3330E +1 |52, 4110E+
= 6,4000E+1[5[3,1210E+ |23, 2820E+[2 1, 7530E+1[514,2890E + 2 5, 4730E+.
= 2.6300E+[3[1,7300E+17[7,7380E+ |3 9,0900E + |32, 3300E+ |3 8, 5370E +.
=5.8420E+ | [1,6830E+1|7[L 8590E+1| 52,2070+ B, 5150+ |7 1,4000E+1
+0,0000E~7{[0,0000E~5{[0,0000E 140,000+ 40,0000+ [5 [0,0000E+
I
7.5.3 CO
Molécule (ion) co* Molécule (ion) Cco* Molécule (ion) co”
Etat électronique x’s* Etat électronique A, Etat électronique C
Auteur (année) Nist Auteur (année) Bembenek Auteur (année) Bembenek
Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™
Te 0,00 Te 20733,30 Te 45876,70
We 2,21E+03 We 1,56E+03 We 1,73E+03
WeXe 1,52E+01 WeXe 1,36E+01 WeXe 2,82E+01
WeYe 0,00E+00 WeYe 2,43E-02 WeYe 3,99E-01
Be 1,98E+00 Be 1,59E+00 Be 1,80E+00
De 6,35E-06 De 6,50E-06 De 7,55E-06
He 0,00E+00 He 0,00E+00 He 0,00E+00
Qe 1,89E-02 Qe 1,95E-02 Oe 2,98E-02
Be 3,33E-07 Be 4,30E-08 Be 3,33E-07
Ye -1,49E+00 Ye 9,20E-06 Ye 2,99E-05
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Molécule (ion) [ele) Molécule (ion) co Molécule (ion) co
Etat électronique c’p, Etat électronique x'st Etat électronique Alni
Auteur (année) Nist Auteur (année) Nist Auteur (année) | Bembenek
Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™
Te 63012,00 Te 0,00 Te 65075,70
We 1,14E+03 We 1,21E+00 We 1,51E+03
WeXe 3,30E+01 WeXe 1,33E+01 WeXe 1,94E+01
WeYe 3,99E-01 WeYe 0,00E+00 WeYe 0,00E+00
B. 1,35E+00 Be 1,93E+00 Be 1,61E+00
De 7,55E-06 De 6,12E+06 De 7,33E-06
He 0,00E+00 He 0,00E+00 He 0,00E+00
Oe 2,40E-02 Oe 1,75E-02 e 2,33E-02
Be 3,33E-07 Be 0,00E+00 Be 0,00E+00
Ye -1,49E+00 Ye 0,00E+00 Ye 0,00E+00
Molécule (ion) CO Molécule (ion) CcO
Etat électronique Bis* Etat électronique chs*

Auteur (année) Bembenek Auteur (année) Bembenek

Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™

Te 91916,50 Te 86945,20

We 2,18E+03 We 2,11E+03

WeXe 1,48E+01 WeXe 1,52E+01

WeYe 0,00E+00 WeYe 0,00E+00

Be 1,95E+00 Be 1,96E+00

De 6,20E-06 De 7,10E-06

He 0,00E+00 He 0,00E+00

e 1,96E-02 e 2,61E-02

Be 0,00E+00 Be 0,00E+00

Ye 0,00E+00 Ye 0,00E+00
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Molécule (ion) Cco Molécule (ion) CO Molécule (ion) Cco
Etat électronique a’m Etat électronique e’s’ Etat électronique b3s"
Auteur (année) Nist Auteur (année) Nist Auteur (année) Bembenek
Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™
Te 48686,00 Te 64230,20 Te 83814,00
We 1,74E+03 We 1,12E+03 We 2,20E+03
WeXe 1,44E+01 WeXe 1,07E+01 WeXe 0,00E+00
WeYe 0,00E+00 WeYe 0,00E+00 WeYe 0,00E+00
Be 1,69E+00 Be 1,28E+00 Be 1,99E+00
De 6,36E-06 De 6,77E-06 D¢ 0,00E+00
He 0,00E+00 He 0,00E+00 He 0,00E+00
e 1,90E-02 e 1,90E-02 Qe 4,20E-02
Be 0,00E+00 Be 0,00E+00 Be 0,00E+00
Ye 0,00E+00 Ye 1,75E-02 Ye 0,00E+00
Molécule (ion) CO Molécule (ion) co
Etat électronique e Etat électronique a’n,
Auteur (année) Nist Auteur (année) Nist
Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™
Te 93158,00 Te 55825,00
We 0,00E+00 We 1,23E+03
WeXe 0,00E+00 WeXe 1,05E+01
WeYe 0,00E+00 WeYe 0,00E+00
B. 0,00E+00 Be 1,34E+00
D¢ 6,00E-06 De 6,41E-06
He 0,00E+00 He 0,00E+00
Oe 0,00E+00 Oe 1,89E-02
Be 0,00E+00 Be 0,00E+00
Ye 0,00E+00 Ye 0,00E+00
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Molécule (ion) CN Molécule (ion) CN Molécule (ion) CN
Etat électronique x’s* Etat électronique A% Etat électronique By
Auteur (année) Nist Auteur (année) Nist Auteur (année) Nist
Constantes Unité cm™* Constantes Unité cm™ Constantes Unité cm™*
Te 0,00 Te 9245,28 Te 27752,80
We 2,07E+03 We 1,81E+03 We 2,16E+03
WeXe 1,31E+01 WeXe 1,28E+01 WeXe 1,77E+01
WeYe -1,24E-02 WeYe -6,66E-03 WeYe -4,67E-01
Be 1,90E+00 Be 1,72E+00 Be 1,97E+00
De 6,40E-06 De 5,93E-06 De -6,60E-06
He 0,00E+00 He 0,00E+00 He 0,00E+00
Oe 1,74E-02 Oe 1,71E-02 Oe 2,00E-02
Be 1,20E+00 Be 4,20E+00 Be 0,00E+00
Ye 0,00E+00 Ye 0,00E+00 Ye 0,00E+00
= Av'v' N2+ C3-B3
Aoy CM wiolet] < r < S < <
501,3370E+ |58,9050E+ 513, 5320E +1 51, 0860E +1 |5 [2,8630E +. 56,81 00E +
2 B,2600E-2|2 [2,6620E-2 1, 5600E-4| 2 0,0000E +1[2]p, 0000+ |40,0000E ? b adlly el el He8030E+ |5 =
al = = =4 | Al w1, 2660E+ 3|5, 7920E+ [|5,5900E+ |5 4 8850E+ (5|2, 3750E+1|3 B, 6760E+.
5 2.9520E-3 |3 [2, 7750E-2 3 |4, 500E- 5 4, 1340E-4|30,0000E + [ [0, 0000 E +! M h H 7 u u
A al a ¥ 4,3230E+31,0650E+ |8 4610E+ [{ [, T440E+ |5 4, 0450E+1 |3 3, 0810E+1
~3.,0800E-E 5 [5,2300E-2 5 [2, 3000E-2 5 5,8220E-2 |57, 2780E-4 3 [0,0000 E + M b bt . b b
R A A = = = = 5[5, 7660E + |5 7,8580E+ |7 5,1490E +1 [ [2,9920E +1[5 1 1950+ |52, 3810E+1
+0,0000E+156,4250E-E [ [6,9500E- |51, 9200E-2 5[5, 5700E -2 [ [1,0650E - M o b M M M
g B 3 P = =1 L, 2070E+ |3 1,3840E+1[5/8,5900E+ |3 3,0630E+ 3 B, 8640E 13 1, 2820E+.
= 6.5700E-€ |3 [0,0000E+ |5 8, 2200E-E |78, 2020E-| 51,61 70E-2 50,0000+ 7 T T
g H H Fi i =i = +110.0000E+1|30,0000E+ |5 [0,0000E+1 |3 0,0000E +1 |3 [0,0000E+1 3 0,0000E~+
= 10,0000 +1|30,0000E +1|5 [0,0000E +1 7 [7,6900E-=| 58,0800 - 51,3770
—— — : : Avy" N2+ 83-83)
? 51,2140+ |75, 9180E+13 [8,1360E~+ |51, 3670E+ |5[2,0200E + [32, 7600 E +. o 2 i 2 2 2
2580+ [+{[2,3020E + |5/6,8800E + |5 [1, 4460+ |5 [2,2140E+. |52, 2560E+
4 5,3340E 1/ 1, 2570E 1/ 8, 5220 +1| 41, 6300E + | 3, 9780E + | 47, 7970E ? ;1|4. |2 30208+ ;1|5, * L A4B0E+ |3 Z2140E+ o /2 S5600E+
B a i o a o 5130+ [+{[2,4900E + [5[1, 2010E+ 5|8, 2190+ |5 [3,36 30+ |5 [7,8930E+.
21,0330E+1[2[B, 110020 6110+ |53 6900E+1|2[2,1350E 27,0490~ ;Ilr" 1245008 ;h' gy
4I[1,7520E+ |2 ]2,3690E+1| 4 B, 7760+ |2 3, 7290E+| ]2, 5020 + |42, 2510E +1 ;B,moh: ;4'5930';“ ;p,gmoa_ b LIERE b ES6IES b "'35“)5*:
= D,0000E+ [/ 1,2510E+ 3 B, 5930E+ | 25,0710E+ 2 1.1710E + |31, 4740E+ ;19-9759 Ex [s/6.A460E~ :h,sgsoz+. = D.OZT0E 55 4200E |- P ASSOE-
< B190E+ [~7,3800E+ |21 8320E+ |33,5020E 17,2200 |3 A640E - 21.3950E+. : [2,8600E+ : [7,0600E+ : [L,1730E+ : 21170E+ : [5,3120E+.
50.9460E + [ [5,5730E +. /35,0230 + |5 5,8790E+ |5 [2,3480E+ |5 1, 3970E~
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7.6 Annexes F/ Courbe deansmissior de quelques matériaux

Calcium Fluoride
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Figure 7.14
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(Sourcehttp://www.almazoptics.com/material.hjtm
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7.7 Annexes G/ Publications scientifiques et communicais

Publications scientifiques a des revues avec comié lecture
= Babacar Diop Jean Bonnet, Thomas Schmid and Ajmal Mohanfed;ompact
Electron Gun Based on Secondary Emission Through foc Bombardment’,
Sensors 2011, 11, 5202-5214 , May" 2011
http://www.mdpi.com/1424-8220/11/5/5202/pdf

= A.K. Mohamed, J. Bonnet, S. Larigaldie, T. PotSdutadé, B. DiofMesures par la

technique de Fluorescence par Faisceau d’ElectrofBFE) en hypersonique”The

ONERA Journal AerospacelLab, N°1, décembre 206€p:/www.aerospacelab-

journal.org/sites/www.aerospacelab-journal.orogfitd_1-08.pdf

= Babacar Diop Jean Bonnet, and Ajmal Mohamed)éevelopment of a compact
Electron Beam Fluorescence Instrument for High Enthlpy Flows
Characterization”, NonEquilibrium Phenomena : Plasma Combustion dgphere
edited by G. D. Roy, S. M. Frolov, A. M. Starik, Bmow : Torus Press Ltd, 2009,
ISBN 978-5-94588-067-2, 49p- p247

Communications orales a des congrés nationaux ett@rnationaux

= MOTAR Meeting (Measurement and Observation Techniges for Aerospace
Research), March, 29-30, 2010, ISL-Saint-Louis-FRANCE Babacar_Diop, A.
Mohamed, J. Bonnet, “Air andCO,/COMN, mixture analysis by Electron Beam
Fluorescence (EBF) instrument in GBIRSICAREMARHY hypersonic facility”

» 3rd NEPCAP (International Symposium on Non-equilibium Processes, Plasma,

Combustion, and Atmospheric Phenomena),_October 5 -9, 2009, Sochi

(Dagomys), Russia, Babacar DigpA. Mohamed, J. Bonnet, “EBF instrument for

high enthalpy flow characterization”

= 3rd EUCASS (European Conference for Aerospace Sciees) 6-9 July 2009,

Palais des CongrésYersailles- France, Babacar Diop A. Mohamed, J. Bonnet”A

portable Electron Beam Fluorescence (EBF) instrurfanfield measurements in air
andCO; flows”
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= MOTAR Meeting (Measurement and Observation Techniges for Aerospace
Research),March 30-31, 2009,0ONERA Toulouse — France, Babacar DiopA.
Mohamed, J. Bonnet, “Development of the ElectromaBd-luorescence technique to

probe hypersonic flow : Study of COD, mixture gases”

- 6" ATD, Sixth European Symposium on Aerothermodynamics forSpace
Vehicles, 3-5 November 2008Palais_des Congrés\Versailles-France, Babacar
Diop, A. Mohamed, J. Bonnet, “Development of an inHtigneasurement instrument

based on Electron Beam Fluorescence (EBF) for slkayek Characterization
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