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Etude et optimisation de Defficacité énergétique d’enseignes lumineuses sans mercure
excitées en régime d’impulsions électriques.

Cette thése présente les résultats de travaux de recherches menés sur les décharges
luminescentes pulsées de néon xénon destinées a étre utilisées en remplacement des décharges
gaz rares-mercure pour les applications d’enseignes lumineuses publicitaires ou
architecturales. Les enseignes lumineuses sont formées par des tubes fluorescents a cathodes
froides fonctionnant a haute tension. Ceci les distingue notamment des tubes fluorescents
pour I’éclairage général qui fonctionnent avec le méme type de mélange mais a basse tension
avec des cathodes chaudes préchauffées.

Ces recherches ont bénéfici¢é d’un partenariat GREMI-ADEME-Région Centre-
Aupem Sefli, et sont motivées par la volonté de proposer une technologie sans mercure, qui
est un ¢lément toxique pour I’environnement et qui nécessite la mise en place de filieres de
récupération et de valorisation lourdes. On s’est attaché a vérifier et préciser certains
mécanismes fondamentaux de la décharge. Ces travaux ont aussi permis de dégager des
conditions permettant d’optimiser les caractéristiques des enseignes néon-xénon en terme de
flux lumineux, d’efficacité énergétique, et de durée de vie. A I’issue de cette these, la durée de
vie et I’efficacité des tubes fluorescents a cathodes froides basés sur une décharge pulsée de
néon xénon les placent entre les lampes a incandescence et les tubes fluorescents au mercure.
Des pistes existent pour poursuivre I’amélioration de 1’efficacité lumineuse.

Mots-clés : décharges luminescentes sans mercure, mélange néon-xénon, excitation
impulsionnelle, cathodes froides, rayonnement VUV, efficacité énergétique, durée de vie,
enseignes lumineuses.

Studies and improvement of efficacy of mercury free fluorescent tubes for publicity
lichting under pulsed electrical excitation.

This thesis presents results of research work carried out on pulsed neon xenon glow
discharges to be used in replacement of mercury based signs for illuminated advertising or
architectural lighting. Signs are formed by cold cathodes fluorescent tubes operating at high
voltage. This distinguishes signs from common fluorescent tubes used in general lighting,
which work with the same type of mixture, but at low voltage with preheated cathodes.

This work has benefited from a partnership GREMI-ADEME- Region Centre-Aupem
Sefli, and is motivated by a desire to propose a mercury-free technology for lighting purposes.
Indeed, mercury is a toxic element which requires the development of efficient mercury
recovery programs. Some basic mechanisms of the light production have been studied and
better understood. This work has also permitted to optimize characteristics of neon-xenon
signs in terms of illuminance, efficacy, and lifetime. At the end of this thesis, lifetime and
efficacy of cold cathodes fluorescent tubes based on neon xenon pulsed discharge lie between
those of incandescent lamps and those of mercury based fluorescent tubes. Possible prospects
exist for further improving the luminous efficacy.

Key-words: mercury free glow discharges, neon-xenon mixture, pulsed excitation,
cold cathodes, VUV radiation, luminous efficacy, lifetime, luminous signs.



Remerciements

De nombreuses personnes se sont investies pour la bonne réalisation de cette étude.

Jean-Michel Pouvesle, directeur de cette thése, m’a accueilli au sein de I’équipe
« sources » du laboratoire GREMI. Je tiens a le remercier pour la confiance qu’il m’a
accordée, ainsi que pour la qualité de son analyse scientifique. Eric Robert, co-encadrant de
cette thése, m’a fait partager ses qualités d’expérimentateur et a su m’accompagner au
quotidien pour la réalisation des expériences et I’interprétation de leurs résultats. Sebastien
Dozias, électronicien, s’est ¢galement fortement investi dans la conception et la maintenance
des différents prototypes d’alimentations impulsionnelles. Christophe Cachoncinlle m’a quant
a lui fait bénéficier de son regard un peu plus extérieur, et a su toujours me prodiguer des
conseils « lumineux ». Merci également a Raymond Viladrosa et Jacky Mathias pour leur
implication et leurs conseils techniques avisés.

Ma reconnaissance va aussi naturellement a Jacques Olivier Budin, qui a eu la charge
du suivi de mes travaux a ’ADEME. Je le remercie vivement pour I’intérét qu’il a porté a ce
travail et le temps qu’il a consacré a 1’étude de mes rapports d’avancée des recherches. Je
remercie également Myriam Puaut pour son implication dans le projet.

Merci a messieurs Jean-Philippe Faure, Gerard Moussard et Nicolas Coutant, de la
société Aupem Sefli, pour le temps qu’ils ont consacré au suivi de ces travaux. Remerciement
spécial pour M. Victor DaCosta pour m’avoir enseigné I’art du scellement des ampoules.

J’ai eu "occasion de faire des rencontres enrichissantes avec de nombreux chercheurs
et ingénieurs au cours de ces 3 années de thése, notamment lors de conférences scientifiques.
Je tiens tout particulicrement a faire part de ma sympathie pour Phillipe Delaporte, du LP3,
qui a toujours montré un vif intérét pour mes recherches et m’a significativement orienté
dans la compréhension de certains mécanismes physiques.

Je remercie vivement Sophie Rager et Marie-Hélene Gobbey, de Polytech’Orléans,
pour m’avoir chaque année confi¢ des enseignements de travaux pratiques, ce qui m’a permis
d’entretenir et de développer mes connaissances. Merci a Rémi Dussart pour son soutien
depuis le tout début de mes études d’ingénieur a Polytech’Orléans.

J’adresse une mention trés spéciale a Sylvie Jauffrion, Christophe Dubois et Evelyne
Coudert du GREMI, et a Lydia Rousselet, Eliane Jallot et Valérie Pineau pour ’ADEME, qui
ont su me rendre presque invisibles les différentes formalités administratives durant ces 3
années.

Je remercie les différents stagiaires avec lesquelles j’ai eu I’occasion de collaborer,
ainsi que toutes les personnes du GREMI qui ont rendu mon séjour la-bas agréable.

Je remercie également trés sincérement M. Philippe Guillot et M. Antoine Rousseau
pour avoir accepté d’€tre rapporteurs de ces travaux de these, ainsi que les autres membres du
jury, messieurs Fréderic Streiff, Rachid Mahiou, et Gilles Poulet.

Je tiens a remercier mes parents, famille, et amis pour leurs encouragements. Je veux
enfin adresser ma plus profonde gratitude a mon épouse, Fanny, qui m’a suivi a travers la
France et m’a porté, jour apres jour, de son inestimable soutien.



« Je vais rendre I’électricité si peu chére que seuls
les riches pourront se payer le luxe d’utiliser des
bougies »

Thomas Alva Edison
1847-1931



Table des matiéres

L. INErOAUCHION cuueeennereinnrinnticnintncsinnicssnnecssnsecsssnecsssnessssesssssesssssesssssesssssssssssessssnesssssssssssses 13
A, ConteXte de IPEtUAC........coeiiieiiiiecee e e e e 14
B. Constitution d’un tube luminescent a cathodes froides............ccevvevienieiiniencenenee. 15

. Lemelange de GazZ.......ccoooieiiiiiiiieeiie et 15
2. Les poudres de [uminophores.........ccoccvieiiieriieniieeiieriee ettt ebee e eeee s 16
R T BT (115 (o 16 LT USRS PPRURUPPRRUR 17
C. Principe de fOonCtioNNEMENL..........cccvviriieiiieriieiieeie et eeee e eieeereeseeebeeseaeeseessaesnsaens 18
D. Problemes et solutions potentielles ..........cceevieriiiiiiiiiiiiieeieee e 19
Lo L@ MBICULE. ..ottt ettt st ettt e b 19
2. Diodes Electro-luminescentes (DEL) : Intéréts et inconvénients .............c.ceeeuneenne 20
3. Technolo@ie Plasma .........ccocciiriieiiiiiiieiiccie ettt 21
E.  Conclusion du Chapitre.........cocueouieiiiiiniiiiinieccce ettt 26
II. Dispositif eXpérimental ..........cccoviiiviinviiisninisiinsinssinnsinsseisssissssnsssnsssssssssessssssssssssssssses 27
A, Banc eXperimental...........coooiiiiiiiiiiiee et 28
R ) s 1<) 14 o RSP UPRURSPSRRRTRR 30
2. Le CIrCUIt d€ GAZ ....eoiuiieiieeiiee ettt ettt ree 32
3. InStrumentation OPtIQUE........ceeruieeiieriieeiierieeeteerteeeteeteeereesseesbeesseessseenseesnseeseennns 34
4. Prototype d’alimentation impulsionnelle ............cocceviiiiiiiiiiiniiiiieee e 39
B, AUtres INSTIUMENTS .....ooouiiiiiiiiiiiieeeeeee et 42

ITII. Production du rayOnnement.........coceeceseecssresssanesssasessssssssssssssssssssssssssssssnsssssnssssssssssss 44
A, MESUIES ElECIIIQUES ..eeeuvieiieeiieeiieeieeeiteeteeette et e seteeteessaeeseeesseesseessseeseessseeseessseensens 45
B. Production du rayonnement VUV ........ccccooiriiniiiiniiniiiieiceeeeest e 46

1. Aucours de PImpPulSion ......cc.eeciiiiieriieiiecie ettt et ebe e ene 46
2. POSt-dECRAIZE ..o e 51
C.  Conclusion du Chapitre.........ccuiiiieriiiiiierie ettt e beeseaeeneeas 59
IV. Etudes PArameEIriqUES ....ccervrrcrsrrcssaricssaricsssrecsssnesssssessssssssssssssssossssssssssssssssssssssssssssssses 60
A. Evolution des propriétés radiatives avec la pression..........occeeevveecieeriiencieenieenveeneeennne. 61
1. Influence de la pression partielle de NEON .........cceeevveviieiiiieeiiiecie e 61
2. Influence de la pression partielle de XENON .........ccceevieeiiieriieiiiirie e 62
3. Etude d’un mélange 99%n€on-1%XEN0N ......cccueeriiriiiiniiiiieiieieee e 63
4. Conclusion PartiClle..........cccuieiieiiieriiiiiieie e 80
B. Etude de I’excitation €leCtrIqUE.........cuierviieiiieeciieeriee et eieeeeteeesveeesevee e e e 81
1. Influence de la valeur de fré€qQUENCE.........c.ccueiriieriiiiiiiiieieeie e 81
2. Influence de la durée d’ ImpulSiOn.........cccueeeiiiieiiieeiiieeee e 86
3. Amélioration des performances de GECOPULSE...........cccccooiviiiiiiiiniiiinieeiies 92
4. Conclusion PartiClle..........ccueeeiiiiiiiieeiie et e e 97
C. Etude du VIEIllISSEMENLt ........ocueiiiiiiiiiiieiieiteee et 98
1. Facteurs IMItants ..........cooueiiiiiiiiieee e e 98
2. EXPEriences @ basse PreSSION......c.ceciierieruieeriieniieeitieniteeiteeseeeseesseesseessseeseesssesnseens 99
3. Expériences a pression iNtermeEdiaire.........cccveeeveeeeciieeeiiieeniiieeereeeseeeeeveeeveeenenens 102
4. Conclusion PartiClle..........cccueecuirrieeiiiinieeiiee e 104
D.  Conclusion du ChaPItIC........cccviiiiuiieiiieeiiieeiiee et e ete e seeeeee e e e e e e aeeesseeesbeeessaeeenns 105

V. SyNthese et PersPeCtiVeS....cccviiecreressseressseresssenssssnssssssssssasssssasssssasessssssssssssssssssssssssssassss 106

VI. Bibliographie 110

ATIINICXES aeeeerrureessanecsssnecsssnecsssnsssssnessssnsssssesssssssssssesssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssnssssssssssanes 114
AL DECTRLS ...ttt sttt a e et e naee e 115
B. Caractéristiques enseigne verte Aupem Sefli.........cocceeviiriiiinieiiiienieniieie e 120
C. Excitation par train d’ ImMPUlSIONS ........ccevcvereriieeiiieeiiieeriieeeeeeeieeeereeeeveeesreeesneeenes 121
D. Décharge dans le xénon avec électrode eXterne..........ceevveerueeeveeneenieenienieeee e 122



Table des illustrations

Figure 1: schéma d’une ¢lectrode cylindrique creuse (source: Aupem Sefli).........ccccevvenenne 17
Figure 2: a) évolution schématique du champ électrique le long de 1’espace inter-électrode
(adapté de Brai_2000) b) structure de la décharge luminescente normale le long de [’espace

INEETEIECIIOMR. ...t 18
Figure 3: feuille de route des DEL. Source: Optoelectronics Industry Development
ASSOCIAtION (WWW.OLAA.0TE). 1oeviiiiiiiieiiieeiiieeiee et et e et e e et e e st teesibee e beeensbeeesseeesneesnnneenas 21
Figure 4: spectre VUV du xénon au premier et au second ordre. Réponse non calibrée en
1oNGUEUT A’ ONA@. ..ottt 23
Figure 5: flux VUV et IR moyens en régime sinusoidal selon la puissance appliquée aux
bornes. Mélange Penning 10 mbar Ne-Xe (1% de Xénon)............ccooviviviiiiiiniiiininnnn, 24

Figure 6: diagramme des niveaux d’énergie du xénon (source : [Gor 2003]). Les processus
considérés sont : I’ionisation par collision électronique(1), I’excitation et la désexcitation par

collision électronique (2), le quenching (3) et les transitions radiatives (4) .................ccee.. 24
Figure 7: allure de I'émission VUV (147 nm) sous excitation pulsée a faible rapport cyclique.
Me¢élange néon-xénon a 10 mbar. 1 % de Xénon............oooviiiiiiiiiiiiiiiiiiiii e e 25
Figure 8: amélioration de I'éclairement due a l'utilisation d'un signal pulsé a faible rapport
cyclique. Mélange néon-xénon. Pression de mélange : 10 mbar. 1% de xénon.................... 25
Figure 9: schéma global du banc expérimental. ..............cccoeviieiiiniiiinieniieeee e 29
Figure 10: opération de scellement d'enseigne. ..........ccceeevueeiiiiiieniiieiieiieeeeeeeee e 30
Figure 11 : ampoule expérimentale en « T » typique. ......ccceccvierierciieriieiieeieerie e 30
Figure 12: photographie d'une €lectrode CreUSE. ........ccureruiriiiiiieniieiiee e 31
Figure 13: spectre d’excitation et d’émission de la poudre utilisée dans cette étude. Données
fOUrNISSEUT OSRAM. ..ottt ettt e st e e bt e s b e e teeenteenbeesaeeenseans 32
Figure 14: tableau de commande du bati de pompage. ........cc.eeevevvieriieeciienieeieeee e 33
Figure 15: spectrométre principal de 40 cm de focale. ........ccooeveieiiiiiiiiiiiiiiiieeeee, 34
Figure 16: épaisseur de gaz froid entre le plasma et le hublot d’entrée du spectrométre

(S 0721 00) 1 T I e1 1) P P 35
Figure 17: Schéma de principe de la visée Sous VIide. ......c.ccvvieviieriieniieniienieeieesee e 36
Figure 18: photographie de la visée placée dans le plan du luminophore..............cccceeenennnen. 36
Figure 19: schéma représentant le petit élément de plasma observable par la visée, et
I’ouverture géométrique de celle-Cl.........ooiiiiiiiii e, 37
Figure 20: tube photomultiplicateur monté sur le hublot MgF2 ..........cccoovviiiiiniiiiiienienen. 38

Figure 21: profil temporel de 1'émission centrée sur 147 nm. L'aire sous la courbe, calculée
en intégrant le signal dans le temps, donne une image, en mV.s, de la quantité de lumiére (ici

I 110 ) IS 13V TSR 38
Figure 22: schéma bloc du dispositif d'alimentation impulsionnelle. ...........ccccooceeriereninnenn. 40
Figure 23: face avant de Gecopulse et de 1'alimentation continue externe (Fug MCN 350-

L250) ettt h e bbbttt a bt eeeeae e 40

Figure 24: Photographie d’une version portable de Gecopulse, utilisée en vieillissement..... 40
Figure 25: étage de commande (a) et étage de puissance (b) de l'alimentation impulsionnelle.

.................................................................................................................................................. 41
Figure 26: allure du signal d'excitation impulSionnel. ...........cccceevvievieiiiienieiciienieeieeeee e, 42
Figure 27: a gauche, photographie de la sphére intégratrice. A droite, photographie du

luxmeétre a main a appliquer SUr 'eNSeIZNe. .. ...ouvvniiniiit it 43



Figure 28: courbe permettant de relier les valeurs mesurées a la spheére (en Im) avec les

mesures réalisées au ITUXmMELre (€N TUX). .ooeevuiiiiiiiiiiiiecciie e e 43
Figure 29: allure de courant-tension d'une décharge dans un mélange Ne-Xe (50 mbar, 1%
de xénon) sous excitation impulsionnelle (S5us, 1.5 KHZ). ...ccoovviiiiiiiiiiiiiiieeceeeeee 45

Figure 30: allure du courant et des rayonnements VUV, Visible et IR du xénon. Décharge 50
mbar 99% néon- 1% xénon. Durée d’impulsion : Sus. Fréquence : 1.2kHz.Tension

APPHQUER 1 T KV . ettt e e e st e e st e e e e e e e sbe e e aseeenseeereeennns 47
Figure 31: Emission a 640.2 nm (par le néon neutre) et émission 529.1 nm (par l'ion xénon).
Décharge 50 mbar 99% néon- 1% xénon. Durée d’impulsion : 5Sus. Fréquence : 1.2kHz.

Tension appliqueée : 1 KV ..o 48
Figure 32: diagramme d’énergie du xénon et du néon [Uch_1999]. Fléches pleines :
excitation par collision électronique. Fléches discontinues : transition radiative.. e 49

Figure 33: sections efficaces de collision électrons-atomes pour le xénon [Hir 1997] [1]
transfert de quantité de mouvement, [2] excitation’P, , [3] excitation P, , [4] excitation
Xe**, [5] excitation Xe***, [6] ionisation directe, [7] et [8] ionisation a partir des niveaux

TP, € XEH . oottt ettt 50
Figure 34: sections efficaces de collision électrons-atomes pour le néon [Hir 1997]. [1]
transfert de quantité de mouvement, [2] excitation des niveaux’ P, » [3] excitation de la
somme des autres niveaux, [4] ionisation directe, [5] ionisation a partir des niveaux
INELASTADICS. ...eiiiiiiiiiiecte ettt e e e e et e e et e e etb e e e baeeebaeeebaeeebaeennaaeenareaeas 50
Figure 35: émission lumineuse post-décharge en fonction du temps pour 3 longueurs
d'ondes. Réponse normée sur le maximum atteint pendant la décharge. Décharge 99% néon-
1% xénon. Pression de mélange : 50mbar. Durée d’impulsion : Sus. Fréquence : 1.2kHz.

Tension appliqUEe : 1 KV . .ottt 51
Figure 36: courbes arbitraires d'évolution de la température ¢€lectronique post-décharge
pour une valeur initiale de 1 eV et une valeur initiale de 0.5 V. ......ccoceeviniiniiiininincnee 56

Figure 37: évolution de la densité de Xe(1s4) dans le temps comparée a I’évolution du flux
VUV expérimental (décharge 99% néon-1% xénon a 50 mbar, durée d’impulsion : Sus) a

o 58
Figure 38: ¢évolution de la densité de Xe(1s4) en prenant en compte la recombinaison
dissociative seule ou ajoutée a la recombinaison collisionnelle radiative.................... ... 58
Figure 39: flux VUV dans le cas d'une décharge pulsée en xénon pur et en mélange néon-
xénon. Durée d’impulsion : 2us. Puissance prise : 65 W. Tension appliquée : 1 kV........... 61

Figure 40: évolution de la quantité¢ de lumiere VUV selon la pression partielle de néon dans
le cas d'une décharge néon-xénon pulsée contenant 1mbar de xénon. Durée d’impulsion :

2us. Puissance prise : 65 W. Tension appliquée : 1 KV. .o, 62
Figure 41: réponse du luminophore en fonction de la proportion de xénon dans le mélange
néon-xénon et de la pression totale. Spectrometre a fibre. Tension : 1kV. Puissance prise :

S W e e 63
Figure 42: courbes de potentiels semi-qualitatives dans le cas de dimeres de gaz neutres
(o TSI M B I L | O 65
Figure 43: spectre de la décharge pulsée dans un mélange 99% néon-1% xénon sur la

plage 110-200 nm. Pression de mélange : SO mbar..............oooiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieneen. 66
Figure 44: allure spectrale de la raie centrée sur 147 nm en fonction de la pression du
mélange 99% néon -1% xénon. Mesure avec visée dans le plan du luminophore............... 67

Figure 45: estimation du pourcentage du rayonnement atomique (provenant de la
désexcitation de Xe (1s4)) et du rayonnement moléculaire (transitions au sein de NeXe*) dans
le flux VUV enregistré vers 147 nm selon la pression du mélange 99% néon -1% xénon .... 68



Figure 46: quantit¢ de lumiere VUV de décharge et de post-décharge en fonction de la
pression totale pour un mélange 99% néon- 1% xénon. Mesure avec visée dans le plan du
luminophore. Comparaison avec I’évolution de la population de Xe (1s4) post-décharge
fournie par le modele. Durée d’impulsion : 2us. Puissance prise : 65W. Tension appliquée :
L RV .69
Figure 47: évolution du flux émis par le luminophore et du flux VUV enregistré au niveau ..
du luminophore par la visée, en fonction de la pression de mélange. Duré d’impulsion : 2pus.

Puissance prise : 65W. Tension appliquée : 1 KV......oooiiiiiii e 70
Figure 48: montage CCD permettant la mesure de la contraction de la décharge luminescente
E NEON=XENOM. ..eeieuiiiiiiiieeiie et te e ettt e et e eetteeertaeeeteeeeteeessseeeassaeessseeassseesssseeassseessseeesssesensseeennns 71

Figure 49: illustration de 1'évolution du profil radial de I’intensité lumineuse émise par la
colonne positive de la décharge 99% neon — 1% xenon pour 3 pressions de mélange. Tension

appliquée : 1 kV. Puissance appliquée a 1’enseigne constante : 20 W.............ccoovvvvennn.. 71
Figure 50: évolution de R en fonction de la pression de mélange. Puissance appliquée a

P’enseigne constante : 20 W ... o i e 72
Figure 51: schéma illustrant la surface observée par la visée sur un cylindre (correspondant a
une section de colonne positive) de diameétre 2R et de hauteur 2a. .........cccoeeeveevveeiieneenenenne. 73
Figure 52: évolution du flux VUV corrigé de la contraction de la colonne positive comparé
a la réponse du luminophore. Durée d’impulsion : 2us. Tension appliquée : 1kV.............. 74

Figure 53: Eclairement en fonction de la pression dans un tube de 9 mm de diamétre
interne et dans un tube de 13 mm de diamétre interne. Décharge 99% néon-1 % xénon en
flux. Puissance prise : 45W. Tension appliquée : 1 KV..........cooiiiiii, 75
Figure 54: efficacité lumineuse en fonction de la puissance appliquée aux bornes pour 3 tubes
de pressions differentes. ... ...o.uiuit i e 76
Figure 55: interface logiciel de la sphére intégratrice. Le spectre affiché est celui d'un tube
scellé (99% néon 1% xénon) a 60 mbar. Puissance appliquée aux bornes: 12W. ............... 77
Figure 56: mesure dans la sphére intégratrice de la puissance optique enregistrée totale et
en fonction de la plage de longueur d'onde selon la puissance ¢€lectrique appliquée. Durée
d’impulsion : 2pus. Tension appliquée : 1kV. L’augmentation de la puissance ¢électrique est
obtenue par ¢élévation de la valeur de fréquence.................ooiiiiii i 78
Figure 57: mesures de températures au thermocouple en fonction de la puissance
injectéel’enseigne, au niveau de 1'¢lectrode et a 20 cm de I'¢lectrode. Durée d’impulsion : 2pus.
Tension appliquée : 1 kV. L’augmentation de puissance €lectrique est obtenue par élévation

de la valeur defréqUence. ... .. ..o 79
Figure 58: courbe de transmission du pyrex (source: valley design corporation)................... 80
Figure 59: allure de I'impulsion de courant selon la fréquence d'excitation. Durée

d’impulsion : Sus. Tube 99% neon-1% xénon a 45 mbar. Tension appliquée : 1kV......... .. 82

Figure 60 : valeur de la tension minimum aux bornes du tube en fonction de la pression de
mélange. La tension retenue est celle affichée par I’alimentation continue, multipliée par le

coefficient de transformation nominal du transformateur de sortie.......................ccee...... 83
Figure 61: croquis et photographie correspondante de la zone observée en sortie d'électrode.
PUlSE 1 SIS, 1.5 KHZ.uoooeeeieeeeeee ettt e e e e e e ab e e e aaeeearaeea 84
Figure 62: allure a) de la luminosité du plasma en sortie d'¢lectrode et b) de I'impulsion de
tension selon 1a fréqUence. ... ..o 85
Figure 63: fréquence nécessaire a la conservation d’une puissance prise de 60W selon la
durée d'impulsion. Décharge néon-xénon (1% de xénon) a 40mbar en flux. ........cccevereenneee 86

Figure 64: allure des impulsions de courant en fonction des valeurs prises par le couple durée
d'impulsion-fréquence. Décharge néon-xénon (1% de xénon) @ 40mbar en flux. Puissance
PIISE © DOW. L.ttt ettt ettt et e bt e et e bt et ea e e bt et e e et e bt enteeneesteetesneenteas 87



Figure 65: quantit¢ de charges produite au cours d'une impulsion en fonction de la
durée d'impulsion. Décharge néon-xénon (1% de xénon) a 40mbar en flux. La quantité de
charge est obtenue en intégrant le courant sur la durée d’impulsion. Puissance prise : 60W.

Figure 66: illustration de I’influence potentielle de la densité de l'ion de xénon pour le
peuplement de Xe(1s4) post-décharge. Densité initiale de Xe(1s4) fixée a ~1E+10 cm™ . ... 89
Figure 67: spectroscopie résolue en temps de la raie a 147 nm du xénon. Décharge néon-
xénon (1% de xénon) a 40mbar en fIUX. ....c..coooiiiiiiiiiiie e e 89
Figure 68: illustration de 1'allure de la décharge pour le couples de valeurs (2us; 4900 Hz)
et(21 ps; 244Hz). Puissance prise : 60W. Décharge néon-xénon (1% de xénon) a 40mbar en

Figure 69: quantité¢ de lumiére VUV émise sur une alternance (décharge et post-décharge) et
flux VUV moyen en fonction de la durée d'impulsion. Puissance prise : 60 W. Décharge
néon-xénon (1% de xénon) a 40mbar en flUX. ......c.ceoieiiiiiiiiiiii e 91
Figure 70: évolution typique de 'éclairement produit par une décharge néon-xénon en
fonction de la durée d’impulsion, a puissance prise constante: 55W. Enseigne scellée néon-
x€non (1% de XENon) A 45 MDbDAr........ooiuiiiii i e 91
Figure 71: distribution de la puissance électrique a différents niveaux du dispositif
expérimental selon la fréquence. Enseigne scellée néon-xénon (1% de xénon) a 45mbar.... 92
Figure 72: allure typique d’une impulsion a) de tension b) de courant fournis par Gecopulse
sans transformateur de sortie. Tube scellé néon-xénon (1% de xénon) a 45mbar. ................. 94
Figure 73: évolution temporelle de quelques raies du xénon et du néon sans transformateur de
SOTTIC SUT GECOPUISE. ..evvieiiiieeiiiieeiie ettt ettt e et e et e ettt e ettt e st e e sateeentaeesnsaeesnnaeesnsneennns 95
Figure 74: distribution de puissance ¢électrique a différents niveaux du dispositif expérimental
selon la fréquence. Tube scellé néon-xénon (1% de xénon) a 45mbar............................ 96
Figure 75: allure de I’éclairement selon durée d'impulsion lorsque I’excitation pulsée kV est
fournie directement par Gecopulse sans transformateur de sortie. Tension appliquée : 1kV.

Puissance prise: 55W. Enseigne scellée néon-xénon (1% de xénon) a 45 mbar. ................. 96
Figure 76: flux de particules pulvérisées pour deux mélanges (néon-argon et néon-xénon) en
fonction du pourcentage du gaz lourd. Source [Cap 2001]........coooviiiiiiiiiiiiiiinn 99

Figure 77: dépot métallique entourant I’¢lectrode d’une enseigne basse pression (10mbar)
apres 500 heures de fonctionnement. Comparaison avec une électrode

TEUVE. .ttt ettt et et ettt et et e e et et e et et et e 100
Figure 78: valeur d'éclairement en fonction du temps pour deux mélanges néon-xénon a 10
mbar contenant respectivement 10 et 30 % de Xénon .............cooiiiiiiiiiiiiiiiii 101
Figure 79: coordonnée x en fonction du temps pour deux mélanges néon-xénon a 10 mbar
contenant respectivement 10 et 30 % de X€non............ooiiiiiiiiiiiiiiiiii i 101
Figure 80: coordonnée y en fonction du temps pour deux mélanges néon-xénon a 10 mbar
contenant respectivement 10 et 30 % de X€non............oooviiiiiiii i 102
Figure 81: valeur d'éclairement en fonction du temps pour un mélange néon-xénon a 50
mbar contenant 5% de XENOM. ..........iuiiitii i .103
Figure 82: coordonnées x ety en fonction du temps pour un mélange néon-xénon a 50 mbar
contenant 5% de XEMOM. ... ...ouititiit e 103
Figure 83: efficacité d'un tube néon-xénon a 60 mbar comparée a l'efficacité d'un tube
Ar/Ne/Hg classique selon la puissance appliquée aux bornes.............coceevvvvvieiennennn... 105

Figure 84: spectre d'excitation et d'émission du CeMgAl11019 :Tb (donnée OSRAM). ... 109

10



Table des tableaux

Tableau 1 : proportion des gaz rares dans les enseignes courantes (source : Aupem Sefli).. 15
Tableau 2: exemples de quelques luminophores et domaine d'émission correspondant.
.................................................................................................................................................. 16
Tableau 3: coefficients d'émission secondaire de plusieurs couples gaz-¢électrode dans les
enseignes a cathodes froides planes (source: [Cap 2001] ). y(Fe +BaF2) et y (Fe)
correspondent respectivement aux valeurs mesurées avec une ¢lectrode activée et avec une

€lectrode SaNS ACHTVALION. ......u ittt e e 22
Tableau 4: principales réactions entrant en jeu dans le repeuplement de Xe
(18 ettt e 54
Tableau 5 : densités initiales choisies pour les especes intervenant dans le modéle selon la
tempPErature INTHALE. ... . ..o e 57
Tableau 6: coordonnées chromatiques (+-0.005) en fonction de la pression partielle de xénon.
Pression de mélange : 30 mbar..... ..ot e 62
Tableau 7 : tableau comparatif des performances d’une lampe seule et d’un ensemble de
lampes pour une puissance totale consommeée identique. Tube 60 mbar......................... 77

11



12



[. Introduction

Ce chapitre fixe le contexte des recherches, en faisant le point sur les avantages et les
problémes liés a la technologie actuelle des tubes luminescents a base de mercure, et en
présentant les potentialités des décharges néon-xénon pour les applications d’enseignes

lumineuses publicitaires ou architecturales.
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A. Contexte de I'étude

Bien que les sources de production de mercure soient principalement les activités
d’extraction miniéres de métaux et de combustibles fossiles, I’incinération ou
I’enfouissement de déchets contenant du mercure (lampes fluocompacts, tubes « néon »,
thermometres au mercure) participent également a la pollution de la planéte par le mercure.
Les conséquences sanitaires de cette pollution au mercure peuvent étre importantes. En zone
aquifere, les microorganismes provoquent en effet la methylation du mercure qui devient

monomethylmercure (CH,Hg" ). Bioaccumulable, ce cation moléculaire remonte la chaine

alimentaire jusqu’a ’homme. A titre d’exemple, des concentrations anormalement élevées de
monomethylmercure ont été mesurées chez des populations nordiques vivant essentiellement
des fruits de la péche en mer. Capable de traverser les barrieres placentaires et hémato-
encéphaliques, le methylmercure peut provoquer de graves dommages sanitaires, notamment
pour le développement cérébral des foetus. Conscient de ce probléme, le 1égislateur européen,
dans le cadre de la norme RoHS, limite la quantité de mercure présent dans les équipements
¢lectriques. Par ailleurs, la norme DEEE reglemente la fin de vie des déchets électroniques et
organise le recyclage des métaux lourds (voir Annexe A pour la transposition des textes en loi
frangaise). En France, d’aprés 1’éco-organisme recylum (http://www.recylum.com) il s’est
vendu, en 2006, 96 millions de lampes fluorescentes contenant du mercure. C’est dans ce
contexte que le GREMI (Groupe de Recherche sur I’Energétique des Milieux lonisés), unité
mixte CNRS/Université d’Orléans, a travaillé a 1’élaboration d’une solution technique pour
remplacer les enseignes luminescentes actuelles utilisées notamment dans la signalisation
publicitaire et 1’éclairage architectural. En effet, ces tubes luminescents a cathodes froides,
improprement dénommés tubes « néon », renferment un mélange d’argon, de néon et de
mercure, lequel émet lorsque la décharge est établie un rayonnement ultraviolet intense,
capable d’exciter les poudres de luminophores déposées sur la face interne des tubes. Ces
poudres, constituées de terres rares, émettent en se désexcitant une lumicre visible, dont la
couleur dépend de la chimie exacte de la poudre. Les décharges dans le mercure sont I’un des
moyens les plus efficaces de conversion de 1’énergie électrique en énergie lumineuse.
Eliminer le mercure du processus de fonctionnement de ces enseignes suppose donc de
trouver un autre moyen d’émettre intensément un rayonnement ultraviolet, avec un impact
moindre sur I’environnement. L’alternative étudiée au GREMI repose sur 1’utilisation d’un
mélange de gaz neutres néon-xénon excité par une tension électrique impulsionnelle a faible
rapport cyclique. Cette thése de doctorat a eu pour objectif ’amélioration de I’efficacité
énergétique de telles décharges. Cette amélioration est passée par la compréhension du
fonctionnement des décharges de néon-xénon sous le régime impulsionnel, et des processus
de conversion de I’énergie électrique en énergie lumineuse, ainsi que par I’optimisation des
parameétres physiques du milieu plasmageéne (proportion des gaz neutres, pression de
mélange) et des paramétres de 1’excitation électrique (fréquence d’excitation, durée
d’impulsion). La thése a été réalisée au sein du Groupe de Recherche sur I’Energétique des
Milieux Ionisés (GREMI), et plus précisément dans 1’équipe « Sources ». L’Agence de
I’Environnement et de la Maitrise de I’Energie (ADEME) a participé a I’encadrement de ces
recherches, et au co-financement avec la Région Centre de 1’allocation de recherche. Ces
travaux s’inscrivaient dans la thématique de prévention de la production de déchets de
I’agence. Ces travaux ont été réalisés avec le soutien d’un partenaire industriel, Aupem-Sefli,
société francaise spécialisée dans la conception et la fabrication des composants nécessaires a
la réalisation d’enseignes lumineuses. Les enseignes utilisées dans cette étude, ainsi que le
bati de bombardement permettant leur mise en forme, provenaient de cette société.
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Le présent chapitre de ce mémoire de thése se concentre sur la constitution et le
fonctionnement des décharges luminescentes basées sur les mélanges gaz rares/mercure. Le
probléme li¢ a I’utilisation du mercure sera pos¢ dans ce chapitre, ainsi que les potentialités
des décharges en gaz rares sans mercure. Le choix d’étudier les décharges pulsées de néon-
xénon y sera en outre justifié. Le deuxiéme chapitre décrit ensuite les différents ¢léments du
dispositif expérimental utilisés pour la génération et le diagnostic des décharges étudiées au
cours de la these. Le troisieme chapitre doit permettre de comprendre les grandes lignes de
la cinétique réactionnelle gouvernant les processus radiatifs ayant lieu dans la décharge néon-
xénon pulsée et permettant la conversion de 1’énergie ¢€lectrique en énergie lumineuse. Le
quatriéme chapitre de ce mémoire présente les résultats des études paramétriques menées sur
les décharges pulsées de néon-xénon dans des enseignes fluorescentes. Les propriétés
radiatives et I’efficacité lumineuse seront discutées en fonction des spécificités du mélange et
des caractéristiques de 1’excitation électrique. Des études de vieillissement seront également
décrites. Le cinquiéme chapitre conclura ces travaux de thése par un bilan et tentera de
proposer quelques pistes qui permettraient d’améliorer encore 1’efficacité énergétique des
décharges luminescentes pulsées en néon-xénon.

B. Constitution d’un tube luminescent a cathodes froides

On se propose de présenter une description d’un tube luminescent a cathodes froides.
Ce dispositif est utilis¢é pour la réalisation d’enseignes lumineuses publicitaires ou
architecturales, généralement pour des applications extérieures. Ces tubes fluorescents
fonctionnent a Haute Tension avec des cathodes froides, ce qui les distingue des tubes
fluorescents utilisés pour I’éclairage. Ces derniers fonctionnent en effet a basse tension
(tension du secteur) avec des ¢lectrodes dites chaudes qui nécessitent un préchauffage.

Typiquement, un tube fluorescent a cathodes froides est constitué¢ d’une ampoule
linéique en verre de silice (généralement du borosilicate). Cette ampoule est intérieurement
recouverte de poudre fluorescente sensible aux UV. L’ampoule linéique est munie d’une
¢lectrode creuse a chacune de ses extrémités. Elle renferme des gaz rares et contient du
mercure. Le role du mercure est d’émettre le rayonnement UV. Ces éléments sont décrits
individuellement dans les sections suivantes.

1. Le mélange de gaz

Un tube luminescent a cathodes froides renferme un mélange de gaz rares a basse
pression (autour de 10 mbar). Les gaz rares, quand ils sont excités, émettent un rayonnement
visible, mais on les utilise en pratique seulement comme support a 1’établissement de la
décharge, exception faite des décharges en néon pur (qui émettent une couleur rouge
appréciée). Les proportions typiquement utilisées par les constructeurs sont données dans le
tableau 1.

Tableau 1 : proportion des gaz rares dans les enseignes courantes (source : Aupem Sefli)

Néon (% ) Argon (% ) Applications :

25 75 Enseignes lumineuses

50 50 Enseignes lumineuses avec
électrodes activées (BaF2)
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Le mercure est présent dans le tube sous 2 formes : vapeur et liquide. La pression de
vapeur saturante, pour laquelle le mercure coexiste sous ces deux formes, est dépendante de la
température du milieu. Par temps froid, une condensation excessive du mercure entraine des
difficultés d’allumage. La masse de mercure en forme vapeur nécessaire au fonctionnement
du tube est faible, de 1’ordre de quelques dizaines de microgrammes [Dun_2003]. Cependant,
au cours du fonctionnement du tube, une certaine quantité de mercure s’adsorbe a la poudre.
On estime qu’en fin de vie, 99% du mercure [Flo 2002] est adsorb¢ par la poudre sous forme
divalente. Ainsi, initialement, les constructeurs introduisent environ 10 mg de mercure dans
le tube afin d’assurer une durée de vie suffisante.

2. Les poudres de luminophores

Les décharges en gaz rares émettent de la lumiere. Cependant, les couleurs du spectre
ainsi obtenues sont limitées :
Néon : rouge
Xénon : bleu violet
Argon : bleu pale
Hélium : rose
Krypton: rose pale

Afin de couvrir une large palette de couleurs, les fabricants utilisent des luminophores
sensibles aux UV [Sri_2003]. Chaque chimie de luminophore émettant un spectre particulier,
I’association en bonne proportion de différents luminophore permet d’obtenir la couleur
souhaitée, et notamment du blanc (cas des poudres triphosphores). Une liste non exhaustive
des luminophores fréquemment retrouvés dans les tubes luminescents a cathodes froides est
donnée dans le tableau 2.

Tableau 2: exemples de quelques luminophores et domaine d'émission correspondant.

Composition (dénomination Zone d’excitation Domaine d’émission
internationale)

Aluminate de Baryum Magnésium Dans le bleu

activé a I’Europium (BAM)

Aluminate de Cérium Magnésium Dans le vert

activé au Terbium (CAT) Uv

Silicate de Zinc activé au Manganése Dans le vert

(S15)

Fluorogermanate de Magnésium activé Dans le rouge profond
au Manganese (SV 067)

Aluminate d’Yttrium activé au Cérium Dans le jaune
(L175)

Tous ces luminophores sont par nécessité les moins réactifs possible avec le mercure
afin d’éviter la modification de leur propriétés chimiques. La persistance de la luminescence
est de I’ordre de la ms ou de la dizaine de ms. Enfin, le rendement a 254 nm (raie du mercure)
de ces luminophores (quantité¢ de lumiére UV absorbée / quantité¢ de lumiére visible émise)
avoisine fréquemment les 70 ou 80%. L’écart en longueur d’onde entre la lumicere UV
excitant le luminophore et la lumic¢re émise dans le visible engendre des pertes d’énergie dites
pertes Stokes [Kit 2004] sur lesquelles nous reviendrons. L’effet Stokes est une barricre
physique a I’obtention d’un rendement de 100%.
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3. Les électrodes

Les ¢lectrodes sont dites froides car 1’émission d’électrons se fait par bombardement
ionique, et non par thermo-émission (chauffage des électrodes) comme c’est le cas dans les
applications basse tension. Il existe des exigences sur la nature des électrodes. Le métal
constitutif doit étre pur, et ne pas réagir avec le mercure. Le fer pur, qui n’amalgame pas le
mercure, est majoritairement employé dans la fabrication des électrodes. Pour éviter la
formation d’oxyde de fer, les €lectrodes sont recouvertes de nickel, qui n’amalgame pas non
plus le mercure. L’intérieur des électrodes est recouvert d’une couche active, afin d’abaisser
le travail de sortie (le travail de sortie est le niveau d’énergie minimal pour arracher un
¢lectron de la couche de Fermi ; le travail de sortie pour le Fer purest de 4,4 eV). Les
substances actives les plus utilisées sont des alcalino-terreux réduits en oxydes par traitement
thermique du tube lors de la fabrication. Le phénoméne de pulvérisation des électrodes -
soumises au bombardement des ions de gaz rares et de mercure - intervient considérablement
dans la durée de vie d’un tube. La figure 1 présente un schéma détaillé des électrodes
utilisées.

de mainbkan

Raccordement & vis % Matricoge

Conforme a la norme : 3
NF EN 50 107 T

Soudure

Mickelage

Aprés emboutis-

sage : exigence et
controle de I'épaisseur
au micron.

Activation Centrage de la cage

Reproduite de | Prévention des chocs
fagon systématique, thermiques
sa constance permet et mécaniques
un pompage identique

d'un tube a l'autre.

* Equilibre parfait

du couple d'électrodas

* Evite la pulverisation

d'une des 2 électrodes.

Céramique

Evite l'arrachement

du métal (au pompage
et lors du fonction-
nement du tube).

Figure 1: schéma d’une électrode cylindrique creuse (source: Aupem Sefli).
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C. Principe de fonctionnement

Les tubes luminescents a cathodes froides fonctionnent a partir de décharges
luminescentes normales, dont la physique a été largement étudiée et qui sont bien connues
[Rai 1991], [Poi 1998], [Lis 2004]. A la mise sous tension du tube, les ¢lectrons
naturellement libres dans le milieu (électrons germes) sont accélérés vers 1’anode et
acquierent une ¢énergie suffisante pour exciter et ioniser les atomes, ce qui permet
d’augmenter la densité d’¢lectrons. Le nombre de nouveaux électrons crées via ce processus
a partir d’un électron initialement prés de la cathode s’écrit exp(axd)—1, avec a premier
coefficient de Townsend et d la distance inter-électrodes. La succession des collisions issues
d’un unique ¢électron germe de départ est appelée avalanche €lectronique. Suite a la croissance
de nombreuses avalanches électroniques se met en place I’émission secondaire. Ceci
consiste en une émission d’électrons au niveau de la cathode, sous 1’action du bombardement
ionique. Si chaque avalanche produit, au niveau de la cathode, un électron secondaire, ce qui
se traduit par 1’expression ]/.(exp(a xd)— 1) =1, avec y second coefficient de Townsend, alors
la condition d’auto-entretien de la décharge est remplie. La décharge auto-entretenue ainsi
créée se structure le long de I’espace inter-€électrode avec des zones radiatives et des zones
plus sombres auxquelles correspondent différentes valeurs du champ électrique (figure 2 a) et

b)).

E {Vim)
)
_.—-""/
! \u}fﬁ_ :
Lusur Colonne
négative posiiive b)

CATHODE O _ S e ANODE
‘

Hepace
cathodique Hepace Caine
sambre anodique
cde
Haraday

Figure 2: a) évolution schématique du champ électrique le long de I’espace inter-électrode
(adapté de Brai_2000) b) structure de la décharge luminescente normale le long de
P’espace inter-électrode.

18



L’espace cathodigue est une zone essentielle de la décharge. C’est une zone de charge
d’espace pauvre en électrons mais dense en ions positifs. Peu lumineuse, il y régne un champ
¢lectrique élevé et décroissant linéairement, qui accélére treés fortement les électrons
secondaires émis par la cathode. Les électrons accélérés excitent et ionisent le gaz de la zone
adjacente : c’est la lueur négative, zone trés lumineuse caractérisée par un champ électrique
quasi nul. Dans la géométrie d’électrodes cylindriques creuses, la lueur négative est contenue
a l’intérieur de la cathode. Les électrons, apres cette phase d’excitations et d’ionisations
collisionnelles, conservent trés peu d’énergie cinétique. L’existence d’un champ ¢€lectrique de

l’ordre du V.cm™' permet cependant de conduire les charges le long d’une zone appelée
espace sombre de Faraday jusqu’a la colonne positive, qui est a proprement parler un plasma
dans lequel régne une quasi neutralité électrique et un champ électrique typiquement de
I’ordre du V.cm™ . Les électrons excitent et ionisent le gaz par collision, ce qui compense la
diffusion ambipolaire, et entretient la décharge. La colonne positive occupe ’essentiel de la
longueur d’un tube. La diminution de la longueur du tube réduit celle de la colonne positive,
mais ceci n’a aucune incidence sur le fonctionnement de la décharge tant que cette longueur
reste supérieure a celle de ’espace cathodique. Finalement, les électrons sont collectés par
I’anode aprées la traversée de la gaine anodique.

Dans la colonne positive, les atomes de mercure, excités par collisions €lectroniques,
se désexcitent en émettant notamment un rayonnement ultraviolet a 254 nm trés intense qui
excite les luminophores. Ces luminophores se désexcitent a leur tour en émettant dans le
visible.

D. Problemes et solutions potentielles

1. Le mercure

Les tubes fluorescents a cathodes froides, comme les lampes fluocompactes et les
tubes fluorescents a cathodes chaudes, fonctionnent sur la base d’un plasma de gaz rares et de
mercure. Or, le mercure est un ¢élément toxique. Le degré de toxicité dépend de la forme

chimique qu’il prend. En particulier, le methylmercure (CH,H g+ ), formé par les organismes

\

marins a partir de mercure atomique, est une substance bioaccumulable, qui parvient a
I’homme en remontant la chaine alimentaire aquatique. Capable de traverser les filtres
biologiques comme la barriére hémato-encéphalique, censée €purer le sang avant la traversée
du cortex cérébral, le monométhylmercure est un neurotoxique puissant. Capable également
de traverser la barriére placentaire, le monomethylmercure accumulé dans les organes des
feetus est un facteur de risque d’avortement spontané.

Les sources principales de production de mercure sont les activités minieres
d’extraction de métaux et la combustion de produits fossiles (charbon notamment).
Cependant, 1’augmentation des déchets d’équipements électriques contenant des métaux
lourds, et notamment le mercure, ont conduit le 1égislateur européen a développer des outils
juridiques adaptés afin de limiter leur impact environnemental. La norme RoHS (Reduction of
certain Hazardous Substances) oblige ainsi notamment les fabricants de lampes a décharge a
diminuer la quantit¢ de mercure utilisée. Ainsi, en 1993, la quantité de mercure introduite
dans les tubes fluorescents a cathodes chaudes était de 30 ou 40 mg [Flo 2002]. Elle doit étre
inférieure a 10 mg aujourd’hui. La norme DEEE oblige quant a elle la récupération et la
valorisation des Déchet d’Equipement Electriques et Electroniques dont le mercure fait partie.
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La récupération des tubes fluorescents, qui sont majoritairement employés dans les secteurs
d’activités professionnels comme I’industrie ou le tertiaire, est aujourd’hui réalisée
efficacement. Cependant, il n’en va pas de méme des lampes fluocompactes qui ont fortement
gagné le marché domestique et dont la collecte est plus difficile a réaliser [Dun_2003].

Dans ce contexte, de nombreux efforts sont consentis dans le domaine des sources
d’éclairage afin de trouver une alternative écologique et économiquement viable aux
décharges dans le mercure. On pourra consulter les références [J.Phys.D 2007] et [ LS 2007]
pour avoir un panorama de ces recherches

2. Diodes Electro-luminescentes (DEL) : Intéréts et
inconvénients

Les sources de lumicre a base de DEL ([Zis_2007], [Ecr 2007]) apparaissent comme
une technologie prometteuse pour de nombreuses applications d’éclairage ou de signalisation
lumineuse. Elles fonctionnent sur la recombinaison de charges au sein d’une jonction a semi-
conducteur. Depuis 40 ans, les performances lumineuses des DEL sont en constante
amélioration, et font encore aujourd’hui 1’objet de nombreuses avancées ([Kra 2007],
[Tag 2007]). Une feuille de route (figure 3), mise au point en 2002 et bien tenue jusqu’a
présent, prévoit la pénétration des différents marchés de 1’éclairage par les DEL. Ces
prévisions estiment une pénétration de I’ensemble des marchés pour 2020. Pour autant, il
n’est pas certain que les DEL soient capables de remplacer toutes les autres technologies. On
voit par exemple, d’aprés la feuille de route, que la puissance électrique par DEL est
auyjourd’hui limitée, essentiellement pour des problémes de dissipation de la puissance
¢lectrique. Ainsi, malgré une trés bonne efficacité, une DEL ne peut fournir le flux obtenu
grace a un tube fluorescent. Une alternative existe dans I’association de plusieurs DEL dans
un méme luminaire, a la maniére des feux de signalisation routiére a diodes. Cependant, pour
I’éclairage domestique ou architectural, ceci pose des questions quant au confort visuel de
’utilisateur. De la méme manicre, la température de couleur trés froide des DEL blanches
peut étre une source de désagrément pour I’étre humain. La directivité du flux lumineux des
DEL pose aussi des problemes d’éblouissement.

Ainsi, malgré les avancées trés importantes des DEL du point de vue de ’efficacité,
certaines de leurs caractéristiques (taille de la source, température de couleur, puissance
maximale, directivit¢é du flux) rendent nécessaire le développement de technologies
écologiques concurrentes aux caractéristiques variées et complémentaires.
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Figure 3: feuille de route des DEL. Source: Optoelectronics Industry Development

Association (www.oida.org).

3. Technologie Plasma
a) Intérét

De nombreuses études sont menées afin de mettre au point des sources de lumiére
basées sur un plasma de gaz rares, dans le but de remplacer les décharges au mercure. Citons
par exemple les références suivantes: [Uhr 2005], [Bus 2006], [Jin _2007], [Bel 2008].
Dans ces travaux, le xénon est généralement privilégié comme source d’émission VUV pour
I’excitation des luminophores. Au GREMI, nous nous sommes intéressés plus
particulierement aux applications d’enseignes lumineuses publicitaires ou destinées a la mise
en lumiére architecturale. Une enseigne est constituée d’un tube fluorescent a cathodes froides
creuses fonctionnant a Haute Tension. Ceci la distingue d’un tube fluorescent d’éclairage
(linéique ou compact), qui fonctionne a basse tension avec des cathodes chaudes. La
technologie basée sur un plasma sans mercure permettrait de répondre aux nouvelles
exigences environnementales sans notamment bouleverser les techniques de production
classiques des enseignes, notamment celles mises en place chez notre partenaire industriel
Aupem Sefli.

b) Choix du mélange

Afin de remplacer la traditionnelle combinaison Ar/Ne/Hg, de nombreux mélanges
binaires a base de gaz rares (Ne, Ar, Kr, Xe) ont été étudiés [Rob _2005], [Cap_2001] au cours
d’un programme de recherche précédent cette thése, mené au GREMI et au CPAT
(aujourd’hui Laplace). Le tableau 3 donne, pour les 4 gaz rares et deux types d’électrodes
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(activée et non activée), la valeur du coefficient d’émission secondaire ainsi que la tension de
claquage mesurée. Le coefficient le plus élevé, auquel correspond la tension de claquage la
plus faible, a été atteint pour le couple néon-¢lectrode activée (avec du BaF2), ce qui a mis en
¢vidence I’intérét du néon comme gaz tampon.

Tableau 3: coefficients d'émission secondaire de plusieurs couples gaz-électrode dans les
enseignes a cathodes froides planes (source : [Cap_2001] ). y(Fe +BaF2) et y (Fe) correspondent
respectivement aux valeurs mesurées avec une électrode activée et avec une électrode sans
activation.

Gaz |y(Fe +BaF2) |Vel |y(Fe) Vel
0.

Ne [0.26 133 09 193
Ar |0. 014 218 |0. 003 |82
Xe |0. 00023 288 l0.00019 328
Kr |0. 0073 254 0.0036 285

Le xénon a quant a lui été sélectionné pour remplacer le mercure en tant que source
d’excitation du luminophore. En effet, les premiers niveaux de résonance du xénon sont les
plus bas en énergie dans la famille des gaz rares. La désexcitation au fondamental des niveaux
résonants du xénon entraine la production d’un rayonnement ultraviolet de courtes longueurs
d’onde, dit ultraviolet du vide. Les quatre raies de résonance du xénon sont centrées
respectivement a 146.96 nm, 129.56 nm, 125.02 nm et 119.20 nm. La plus intense (146.96
nm) reste relativement proche du maximum d’excitation des luminophore (généralement
localisé autour de 250 nm). Sur le graphique de la figure 4, on distingue nettement la raie a
146.96 nm et la raie a 129.56 nm. On notera également sur le graphique la présence de raies
d’impuretés, notamment d’oxygéne (on distingue la raie triple entre 130 et 131 nm par
exemple) et d’hydrogene (raie a 121.56 nm).

Comme on I’a dit, la raie du xénon la plus intense et qui est donc majoritaire dans
I’excitation du luminophore est la raie a 146.96 nm (~147 nm). C’est la raie sur laquelle nous
nous concentrerons tout au long de ce manuscrit de thése. Cependant, I’augmentation de la
perte d’énergie par effet Stokes, déja significative a 254 nm [Kit 2007], est un inconvénient
de la raie a 147 nm par rapport a 254 nm. Les pertes Stokes résultent de la différence
d’énergie entre les photons UV ou VUV excitant le luminophore et les photons visibles émis
par la désexcitation de ce méme luminophore. L’énergie perdue par effet Stokes est dissipée
en chaleur dans le luminophore.
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Figure 4: spectre VUV du xénon au premier et au second ordre. Réponse non calibrée en
longueur d’onde.

¢) Choix du mode d’excitation

Nos mesures ont montré que, sous un signal d’excitation alternatif sinusoidal
(transformateur ferromagnétique travaillant a 5S0Hz) ou bien sous un signal alternatif haute
fréquence (transformateur électronique travaillant sous 25 kHz), la conversion de I’énergie
¢lectrique en rayonnement VUV par un mélange néon-xénon reste médiocre en comparaison
de la production UV des mélanges Ar/Ne/Hg. En effet, on voit sur le graphique de la figure 5
que le flux VUV émis par la colonne positive n’augmente pas avec 1’¢lévation de la
puissance ¢€lectrique injectée dans le tube. Par contre, les mesures faites en paralléle dans I’IR
(infrarouge) montrent une forte augmentation de ce rayonnement avec la puissance électrique.
Cette observation traduit probablement une excitation successive des niveaux supérieurs du
xénon depuis les premiers niveaux résonants et métastables, suivi d’une relaxation conduisant
notamment a une production de rayonnement infrarouge (voir figure 6 pour le diagramme
d’énergie du xénon). Pour tenter de contourner cette difficulté, nous avons testé une excitation
de type pulsée a faible rapport cyclique sur les tubes néon-xénon a basse pression (10 mbar).
L’objectif initial, avec une excitation de ce type, €tait de limiter la durée d’application du
courant et ainsi de minimiser I’excitation successive des niveaux du xénon. Un prototype
d’alimentation pulsée a ét¢é mis au point au GREMI afin de fournir ce signal. On pourra
retrouver ses caractéristiques dans le chapitre II, qui présente le dispositif expérimental.
L’application du signal d’excitation pulsé aux bornes de tubes fluorescents a cathodes froides
remplis de mélange néon-xénon a permis d’obtenir des décharges plus efficaces. Il est apparu,
grace aux mesures de spectroscopie résolues en temps (figure 7), qu’il existe sous excitation
pulsée une émission post-décharge significative, qui peut produire un flux de lumiére qui
perdure plusieurs centaines de microsecondes apres la fin de I’impulsion. Le faible rapport
cyclique du signal d’excitation permet de ne pas couper prématurément cette émission de
post-décharge par I’arrivée d’un pulse. Les observations montrent que 1’utilisation d’un signal
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pulsée a faible rapport cyclique s’accompagne d’une augmentation significative des
performances lumineuses de [’enseigne (figure 8). On notera que les potentialités de
décharges pulsées dans le xénon pur sont notamment étudiées chez Philips [Chit 2007].
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Figure 5: flux VUV et IR moyens en régime sinusoidal selon la puissance appliquée aux
bornes. Mélange Penning 10 mbar Ne-Xe (1% de xénon).
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Figure 6: diagramme des niveaux d’énergie du xénon (source protégée: [Gor_2003]). Les
processus considérés sont: D’ionisation par collision électronique(1l), I’excitation et la
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Figure 8: amélioration de I'éclairement due a l'utilisation d'un signal pulsé a faible rapport
cyclique. Mélange néon-xénon. Pression de mélange : 10 mbar. 1% de xénon.
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E. Conclusion du chapitre

Les décharges dans des mélanges de gaz rares et de mercure sont aujourd’hui
largement utilisées dans les dispositifs d’éclairage ou de signalisation lumineuse.
Effectivement, le plasma de mercure généré émet un rayonnement comprenant une raie
intense a 254 nm. Les luminophores, recouvrant ’intérieur des ampoules, convertissent ce
rayonnement UV en lumicre visible avec un rendement de 70% au moins. Cet ensemble
constitue 1’'un des systemes de conversion d’énergie électrique en énergie lumineuse les plus
efficaces. Cependant, le mercure constitue une source de dommages sanitaires graves, et bien
que la pollution au mercure soit principalement issue des activités d’extraction minicre et de
combustion d’énergies fossiles, la contribution a cette pollution des DEEE (les déchets
d’équipements électriques et électroniques) nécessite a la fois la mise en place de
réglementation et la poursuite de recherches pour proposer une technologie plus propre mais
tout aussi efficace énergétiquement. Deux technologies sont envisageables: la technologie
DEL et la technologie plasma. Dans notre €tude, nous nous intéressons aux potentialités de
plasmas impulsionnels de néon-xénon réalisés dans des tubes fluorescents a cathodes froides.
L’objectif est de remplacer les décharges Ar/Ne/Hg actuellement utilisées dans les enseignes
lumineuses publicitaires ou a visée architecturale. Le choix du néon s’explique par le bon
coefficient d’émission secondaire 1i¢ au couple néon-¢électrode. Le xénon est I’émetteur de
rayonnement ultraviolet censé remplacer le mercure. Il a été choisi pour la faible énergie de
son niveau résonant. Ceci permet en théorie de limiter I’énergie a apporter pour générer le
rayonnement mais €galement de limiter les pertes Stokes, plus importantes pour les autres gaz
rares dont les transitions résonantes sont plus basses en longueur d’onde que 147 nm. Notre
¢tude a montré que I’utilisation d’un signal pulsé améliore significativement les performances
lumineuses du mélange néon-xénon basse pression par rapport a 1’utilisation d’un signal
fourni par un ballast ferromagnétique ou électronique. En particulier, une émission
significative de rayonnement VUV apparait post-décharge, c’est-a-dire entre deux impulsions
¢lectriques. Ceci justifie de mieux comprendre les processus élémentaires conduisant a la
production de lumiére en régime pulsé, afin d’en permettre I’optimisation.
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. Dispositif expérimental

Ce chapitre décrit les différents ¢léments du dispositif expérimental utilisés pour la
génération et le diagnostic des décharges étudiées au cours de la these.
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A. Banc expérimental

L’illustration de la figure 9 présente le banc expérimental. Ce banc a été utilisé pour
I’étude spectroscopique de la décharge. Il a aussi permis de remplir des enseignes qui ont
ensuite ¢té scellées au chalumeau oxygeéne/acétyléne (figure 10). Ces ampoules scellées ont
servies aux mesures d’efficacité énergétique, et aux mesures de vieillissement.

On distingue principalement sur le banc les parties suivantes :

L’enseigne : en forme de T, elle est fixée sur le banc expérimental de manicre
étanche.

Le circuit de gaz : ce circuit permet le remplissage de 1’enseigne. Il est muni de deux
débitmetres, en amont desquelles se trouvent les bouteilles de gaz (Xe N48 et Ne N40)
munies de manodétendeurs. Une pompe, intégrée a un bati de pompage, permet 1’évacuation
du gaz. On a travaillé en flux de gaz continu, afin de pouvoir faire varier les conditions de
pression et de proportion de gaz en cours d’expérience. Le travail en flux permet également
d’éviter I’accumulation dans le tube d’impuretés qui pourraient provenir du dégazage éventuel
des €léments en inox ou en plastique du circuit, et de conserver ainsi des mélanges propres.
La pression est fixée par une vanne manuelle placée a I’entrée du bati de pompage, et
contrdlée par une jauge capacitive baratron entre 1’enseigne et cette vanne.

L’instrumentation optique : un spectrometre, placé sous vide, a permis de réaliser des
mesures au centre de la colonne positive de la décharge. Une visée sous vide permet de
récupérer le signal prés du plasma, ce qui limite 1’atténuation du rayonnement VUV par
emprisonnement résonant. Les raies spectrales sélectionnées sont détectées par un tube
photomultiplicateur, éventuellement placé sous vide pour les mesures dans le VUV.

Les alimentations impulsionnelles : prototypes développés au laboratoire, ces

alimentations permettent de générer la décharge dans 1’enseigne. Les mesures de tensions et
de courant sont réalisées par des sondes, et analysées via un oscilloscope.

Ces ¢éléments sont décrits plus en détails et individuellement dans les sections qui
suivent.
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Figure 10: opération de scellement d'enseigne.

1. L'enseigne
a) L’ampoule

Généralement, les ampoules utilisées étaient des ampoules en forme de T (figure 11),
qui permettent a la fois le remplissage et la visée spectroscopique au centre de la colonne
positive. Sauf mention contraire, les ampoules utilisées dans cette étude possedent un
diamétre interne de 13 mm et un diamétre externe de 14mm. Le verre utilisé pour I’ampoule
est du pyrex (borosilicate thermorésistant). Les ampoules destinées a étre scellées, et sur
lesquelles n’ont pas été fait de mesures de spectroscopie, ont la forme présentée sur la figure
précédente (figurelO0).

Figure 11 : ampoule expérimentale en « T » typique.
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b)  Les électrodes

Les électrodes (figurel2) utilisées correspondent a la description qui en a été faite au
chapitre 1. Pour une ampoule de 13 mm de diamétre interne, les électrodes utilisées ont un
diametre interne de 10mm pour une longueur de 30 mm. Elles sont recouvertes intérieurement
d’une substance composée de fluorure de baryum (oxydé lors du pompage de 1’enseigne).
L’oxyde de Baryum constitue la substance active qui abaisse le travail de sortie de
1’¢lectrode.

Figure 12: photographie d'une électrode creuse.

¢) Leluminophore

Dans le cadre de cette étude, le travail a été réalisé¢ avec une poudre de luminophore
composée de silicate de Zinc dopé au manganeése (S15). Le spectre d’excitation (figure 13) de
ce luminophore (données OSRAM) présente un maximum vers 250 nm de longueur d’onde,
qui s’accorde bien avec la raie principale d’émission du mercure dans I’'UV (254 nm). Cette
poudre a été proposée par Aupem Sefli pour les études car représentative d’un nombre
important d’applications chez les enseignistes (croix a pharmacie notamment), son spectre
d’émission étant centré sur 530 nm (vert). Pour la réalisation de couleurs différentes, des
poudres de chimies différentes doivent étre utilisées. Chaque chimie de poudre possédant une
réponse particuliére a une longueur d’onde d’excitation donnée, I’émission visible dépendra
du spectre d’excitation a 147 nm. L’effet Stokes entre également en jeu, et sera par exemple
moins intense pour les luminophores émettant dans le bleu que pour les luminophores
émettant dans le rouge.
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Figure 13: spectre d’excitation et d’émission de la poudre utilisée dans cette étude. Données
fournisseur OSRAM.

2. Lecircuit de gaz
a) Le bati de pompage

Dans les ateliers de fabrication d’enseignes lumineuses, le bati de pompage (figure 14)
permet le dégazage puis le remplissage des enseignes, dans un ensemble d’opérations appelé
traditionnellement « mise en forme». Le dégazage d’une enseigne est une opération
indispensable visant a évacuer les impuretés présentes dans I’enseigne avant son remplissage
par les gaz. Ce dégazage se réalise en deux étapes : ’ampoule dans un premier temps (y
compris la poudre), puis les électrodes.

Afin de dégazer les impuretés incluses dans le verre et la poudre, la procédure consiste
a appliquer, grace au générateur inclus dans le bati, une tension de I’ordre de 5 kV aux bornes
du tube rempli d’un mélange d’air a 10 mbar environ, ce qui crée un plasma d’air. Lorsque le
plasma est établi, on augmente 1’intensité du courant (de 0 a 400 mA environ) afin d’élever
progressivement la température de I’ampoule et de la poudre jusqu’a 300°C environ, ce qui
permet un dégazage progressif des impuretés. Il faut veiller a ne pas dépasser cette
température afin de ne pas endommager les poudres. Afin de dégazer ensuite les impuretés
incluses dans les électrodes, il est nécessaire de diminuer la pression d’air jusqu’a une valeur
de I’ordre du mbar tout en augmentant I’intensité du courant jusqu’a 600mA environ. De cette
maniére, la faible pression d’air a I’intérieur de I’ampoule ne permet plus aux électrodes de
dissiper leur énergie. Les électrodes, sous 1’action du bombardement ionique, atteignent alors
une température comprise entre 800 et 900°C, ce qui permet un dégazage efficace des
impuretés. Cette opération ne doit pas dépasser 30 secondes afin d’éviter d’endommager les
¢lectrodes. L’ensemble des impuretés dégazées est évacué¢ par pompage. Ce traitement
thermique a également pour objectif d’activer (par oxydation du baryum) le fluorure de
Baryum a Dl’intérieur des électrodes afin de permettre I’abaissement du travail de sortie des
¢lectrodes. Il faut noter que nous n’avons naturellement pas disposé d’une quantité illimitée
d’enseignes, notamment en forme de T. Une enseigne était donc utilisée pendant plusieurs
mois. Or, bien que le flux fiit généralement maintenu dans I’ampoule pour minimiser le dépdt
d’impuretés, un dégazage devait étre régulicrement réalisé. Ceci a probablement eu une action
négative a la fois sur les €lectrodes et sur les poudres, a cause des températures importantes
auxquelles elles sont soumises lors du bombardement. Les conséquences que 1’on a pu
observer sur une enseigne utilisée plusieurs mois de suite et subissant en moyenne 1 ou 2
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bombardements par semaine est une diminution progressive de ses performances. C’est
pourquoi les études concernant ’efficacité énergétique ont été faites dans des enseignes
bombardées une seule fois, puis remplies dans les bonnes proportions et scellées. Les
enseignes en T, qui pouvaient souffrir des multiples bombardements auxquels on les
soumettait, ont surtout été utilisées pour les mesures de spectroscopie sur le plasma. On notera
sur ce sujet que des études ont été menées au laboratoire Laplace pour caractériser I’impact du
chauffage des poudres sur 1‘efficacité de la conversion du VUV [Bea 2007], dans le cadre du
développement de lampes sans mercure en DBD.

Figure 14: tableau de commande du béti de pompage.

b) L’arrivée des gaz

Dans notre montage, I’arrivée des gaz empruntait un circuit indépendant du bati. Cette
arrivée ¢tait controlée par des débitmeétres électroniques (Brooks 5850 TR) ré-étalonnés a
I’azote N50. Les débits utilisés ont ét¢ de I’ordre de quelques ml/min pour le néon (pleine
¢échelle du débitmetre : 150ml/min, précision 1%), et de quelques 1/10° ml/min pour le xénon
(pleine échelle : Sml/min, précision 1%), afin de limiter la consommation de gaz rares au
cours des expériences. Cependant, a I’ouverture, la valeur de consigne était systématiquement
dépassée et la stabilisation du débit a la valeur de consigne nécessitait plusieurs secondes.
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Ceci imposait d’attendre quelques minutes apres 1’ouverture des débitmétres pour pouvoir
travailler dans un mélange homogéne et ayant les bonnes proportions. Les mesures de
pression étaient réalisées en ligne grace a une jauge capacitive Baratron (Alcatel Type 623)
mesurant des pressions jusqu’a 100 mbar.

3. Instrumentation optique

a)  Spectrométrie

On a utilis¢ un spectromeétre de 0.4 m de focale muni de deux réseaux (réseau 1200
traits/mm ou 300 traits/mm) (figure 15). L’entrée du spectromeétre est dotée d’un hublot en
fluorure de magnésium, transparent aux rayons VUV jusqu’ a une limite basse de 120 nm
environ. Afin que le rayonnement puisse se propager dans le spectrometre, celui-ci a été placé
sous vide par pompage.

Figure 15: spectrométre principal de 40 cm de focale.

Comme le rayonnement a 147 nm ne traverse ni le verre constituant ’ampoule d’une
enseigne, ni 1’air, on a utilisé des enseignes munies d’un port, ce qui leur confere une forme
de T. Le port, outre le remplissage, permet la propagation du rayonnement depuis la décharge
luminescente jusqu’au hublot en fluorure de magnésium du spectrometre. Cependant, au
cours de son cheminement (figure 16), le rayonnement subit I’emprisonnement résonant de
Holstein [Hol 1947], [Hol 1951], qui augmente statistiquement la durée de vie des niveaux
résonants et donc la probabilité de désexcitation par quenching plutdt que par désexcitation
radiative. Ce quenching peut étre le fruit de collisions a deux corps entre le Xe* et le Ne
[Wie 1980]. La conséquence de cet emprisonnement est une forte diminution du signal a 147
nm. L’emprisonnement de Holstein est d’autant plus ¢élevé que la densité des neutres de xénon
est élevée.
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Figure 16: épaisseur de gaz froid entre le plasma et le hublot d’entrée du spectromeétre
(environ 50 cm).

Une solution expérimentale (figures 17 et 18) a été mise en place afin d’éviter
I’emprisonnement Holstein de la raie a 147 nm dans la colonne de gaz froid : une bride a été
placée entre ’ampoule et le spectrométre, pour définir une zone sous atmosphére de néon-
xénon et une zone sous vide. Une visée sous vide, munie d’un hublot en fluorure de
magnésium (transparent au VUV jusqu’a 120 nm environ), traverse cette bride de maniére
étanche afin d’acheminer le rayonnement récupéré dans le plan du luminophore jusqu’a
I’entrée du spectrométre. Cette visée a permis 1’observation d’un petit élément de surface de
plasma (figure 19). Compte tenue de sa longueur importante et du faible diametre du hublot,
elle constitue un systéme trés peu ouvert dont le demi angle d’ouverture i est estimé a environ
0.7° (arctan 4/ 340). Ainsi, la surface de plasma observable via ce systéme est équivalent a

celui du hublot, soit une dizaine de mm?.
Enfin, un spectrométre a fibre Ocean optics, d’une résolution moindre, a également été

utilisé dans certaines expériences, notamment pour observer la réponse du luminophore
lorsque le spectrométre principal est utilisé pour observer le rayonnement de la décharge.
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Figure 17: Schéma de principe de la visée sous vide.
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Figure 18: photographie de la visée placée dans le plan du luminophore.
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Figure 19: schéma représentant le petit élément de plasma observable par la visée, et
I’ouverture géométrique de celle-ci.

b) Tubes Photomultiplicateurs

La spectroscopie dynamique a ¢été faite a 1’aide de deux tubes photomultiplicateurs a
réponse rapide, interchangeables, 1’'un étant sensible dans ’'UV (Hamamatsu R1080) entre
100 et 300nm, 1’autre dans I’UV, le visible et le proche infrarouge (Hamamatsu R955)) entre
160 et 900 nm. IlIs étaient reliés a la sortie prévue a cet effet du spectrométre. Afin de ne pas
remettre a ’air le spectromeétre a chaque changement de photomultiplicateur, un raccord
muni d’un hublot en fluorure de magnésium a été installé entre la sortie du spectrométre et
I’entrée du PM (figure 20).
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Figure 20: tube photomultiplicateur monté sur le hublot MgF2

La figure 21 présente une allure temporelle du rayonnement du xénon a 147 nm
enregistré au moyen du tube photomultiplicateur R1080. L’image de la quantité¢ de
rayonnement émise au cours d’un cycle décharge/post-décharge peut étre obtenue a partir des
enregistrements au PM en intégrant dans le temps le signal obtenu.
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Figure 21: profil temporel de 1'émission centrée sur 147 nm. L'aire sous la courbe, calculée

en intégrant le signal dans le temps, donne une image, en mV.s, de la quantité de lumiére (ici
a 147 nm) émise.
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4. Prototype d'alimentation impulsionnelle

L’alimentation des enseignes sans mercure a ¢été réalisée grice a un prototype
d’alimentation impulsionnelle (baptis¢ GECOPULSE) développé au GREMI. La figure 22
présente un schéma de principe de ce type d’alimentation. Plusieurs versions de ce prototype
ont été ¢laborées.

Ce prototype fonctionne sur la base d’un pont en H de transistors bipolaires a grille
isolée (IGBT). Des potentiometres permettent de faire varier la durée T d’une impulsion et
leur fréquence F. Le prototype recoit en entrée une tension continue. Pour la version servant
aux expérimentations (figure 23), cette tension continue est délivrée par une alimentation
externe continue variable (Fug MCN 350-1250) entre 0 et 1250 V, mais certaines versions du
prototype, utilisées en démonstration ou pour les études de vieillissement, intégrent cette
alimentation, qui fournit alors une valeur fixe de 320 V environ (figure 24)). Dans tous les
cas, le prototype d’alimentation GECOPULSE fournit a sa sortie des impulsions ps
bipolaires de méme amplitude que la tension continue d’entrée. Un transformateur élévateur
de tension permet d’atteindre la tension nécessaire a I’amorgage des enseignes, soit environ 1
kV. (Les résultats obtenus, et que I’on développera, ont montré I’intérét d’élaborer, pour
limiter les pertes énergétiques, un nouveau prototype, sans transformateur de sortie, noté
GECOPULSE II. Dans ce cas, la tension fournie en entrée est directement de 1’ordre du kV.)

La figure 25 présente les deux étages principaux du prototype GECOPULSE: 1’étage
de commande (a) qui met en forme les impulsions et 1’étage de puissance (b) qui permet
d’obtenir des impulsions a la tension d’alimentation. Dans 1’étage de commande, la durée
d’impulsion est fixée grace a un multivibrateur monostable DM74LS221N. La fréquence est
fixée par un multivibrateur astable CD4047BCN. Une multiplication logique de ces deux
signaux (via une porte ET SN74LS11N) génere ensuite des signaux positifs TTL déphasés
de II. Ces signaux déphasés sont envoyés sur le driver de MOS (MC34152P) qui met en
forme les impulsions a une tension permettant la commutation des transistors. Des
transformateurs d’impulsions permettent d’isoler la partie commande de la partie puissance
(les entrées Inl et In2 correspondent aux sorties Outl et Out 2). Les entrées des
transformateurs d’impulsions sont connectées en opposition afin de permettre la commutation
des transistors T1 et T4, puis T2 et T3. On observe ainsi aux bornes du tube un signal
impulsionnel alternatif (figure 26), ce qui permet d’homogénéiser I'usure des deux électrodes.

Un oscilloscope Tektronix TDS510A possédant 4 voies a été utilisé pour enregistrer
les données électriques du signal impulsionnel. Les mesures de tension ont été réalisées a
I’aide de sondes de potentiel 4kV GE. Le courant était prélevé avec une sonde a effet Hall
Tektronix TCP 202. Cette sonde procure une grande commodité de mesure, puisque elle se
clipe sur la gaine du cable traversé par le courant a mesurer.

La puissance totale consommée par 1’ensemble alimentation pulsée-enseigne était
mesurée a la prise avec un compteur ¢électrique du commerce. Le mode opératoire pour la
mesure de la puissance appliquée aux bornes de 1’enseigne est la suivante : I’impulsion de
tension est acquise par soustraction des potentiels électriques fournis par les sondes de tension
4kV, placées chacune a une borne. L impulsion de courant est mesurée par la sonde a effet
Hall TektroTCP202. La multiplication du signal de courant par le signal de tension fournit
une énergie par pulse (W.s). La multiplication de cette valeur par la fréquence du signal et
par le coefficient d’atténuation des sondes de tension fournit la puissance électrique
directement appliquée au tube. Dans le cas d’un signal sinusoidal, cette méthode revient a
calculer le produit Ieff x Ueff.
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Figure 23: face avant de Gecopulse et de l'alimentation continue externe (Fug MCN 350-
1250).

Figure 24: Photographie d’une version portable de Gecopulse, utilisée en vieillissement.
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Figure 26: allure du signal d'excitation impulsionnel.

B. Autres Instruments

On disposait, pour les mesures photométriques, d’une sphére intégratrice et d’un
luxmétre. Une sphére intégratrice est un instrument d’optique constitué d’une enceinte
sphérique creuse intérieurement recouverte d’une couche réfléchissante de sulfate de baryum
pour les applications dans le visible et le proche IR. Les rayons lumineux émis par une
source optique a I’intérieur de cette cavité sont réfléchis un trés grand nombre de fois sur la
couche de sulfate de baryum, ce qui fait de la sphére un diffuseur permettant de mesurer, via
une fibre optique et un spectrometre, la puissance lumineuse totale émise par la source quelle
que soit la géométrie de celle-ci. Cette puissance lumineuse (ou flux lumineux) est mesurée
en lumen (Im) dans le systéme d’unités visuel et en Watt (W) dans le systéme énergétique. La
sphére permet entre autre la mesure des coordonnées chromatiques de la source et la
détermination de son spectre. On a utilisé une sphere intégratrice SLM-40 de SphereOptics
de 1 m de diametre (figure 27) capable de mesurer théoriquement des flux lumineux jusqu’a
25000 Im. Son étendue spectrale va de 300 a 1050 nm. Les mesures antérieures a 1’acquisition
de la sphére ou bien les mesures sur les enseignes en T reliées au banc expérimental ont été
réalisées quant a elles a 1’aide d’un Luxmétre Chomameétre portatif de Minolta (figure 27), qui
fournit la valeur de I’éclairement au contact du tube (en Lux; le Lux correspond a
I’éclairement d’une surface qui regoit uniformément un flux lumineux normal de 1 lumen par
meétre carré). Le luxmeétre fournit également les coordonnées chromatiques de la source. On a
réalisé, dans les mémes conditions expérimentales, des mesures dans la sphére puis au
luxmetre. Ceci donne, pour un tube de 14 mm de diamétre externe et de S0cm de distance
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inter-€lectrode, la caractéristique Im/lux de la figure 28. Ainsi, il est possible de comparer des
mesures réalisées au luxmetre et a la sphere.

Figure 27: a gauche, photographie de la sphére intégratrice. A droite, photographie du
luxmeétre 2 main a appliquer sur I’enseigne.
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Figure 28: courbe permettant de relier les valeurs mesurées a la sphére (en Im) avec les
mesures réalisées au luxmeétre (en lux).

43



1.  Production du rayonnement

Ce chapitre se concentre sur les mécanismes gouvernant les processus radiatifs. Ces
mécanismes seront explicités a partir des résultats de spectroscopie résolue en temps et au
moyen d’un mod¢le simplifié prenant en compte un nombre restreint de réactions.
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A. Mesures électriques

Avant de s’intéresser a la production de rayonnement VUV et a ses mécanismes, on
présente 1’allure des impulsions de courant et de tension. La figure 29 présente ces allures
pour une décharge Penning néon-xénon (durée d’impulsion : 5ps). On distingue globalement
deux phases : une premicre phase de forte tension et de faible courant, et une seconde phase
ou apparaissent une rampe de courant et une chute de la tension aux bornes du tube. La chute
de la tension est consécutive a une augmentation des pertes dans le transformateur (inductance
de fuite) lorsque le courant augmente. On remarque par ailleurs sur la tension, apres le front
de montée, une série d’oscillations amorties, dues a la capacité parasite du transformateur. La
limite entre les deux phases, et la valeur maximale atteinte par le courant sont fortement
dépendantes des paramétres de I’excitation ¢€lectrique. La partie B du chapitre IV reviendra
sur I’influence de ces paramétres. On peut penser que la densité d’ions augmente de fagon
progressive au cours de la phase I, jusqu’a devenir suffisante pour assurer un bombardement
ionique des électrodes efficace et entrainer une forte élévation de la densité d’électrons
secondaires, provoquant la rampe de courant observée a la phase II.
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Figure 29: allure de courant-tension d'une décharge dans un mélange Ne-Xe (50 mbar,
1% de xénon) sous excitation impulsionnelle (Sps, 1.5 kHz).
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B. Production du rayonnement VUV

1. Au cours de lI'impulsion

La figure 30 présente 1’allure du courant ainsi que le rayonnement VUV, visible et IR
du xénon produit par la décharge pour une condition expérimentale représentative. La figure

31 présente I’évolution d’une raie intense du néon neutre, ainsi qu’une raie duXe'".
L’enregistrement a été réalis€ au moyen des tubes photomultiplicateurs montés en sortie du
spectrometre principal.

Au cours de la phase I, et dés I’apparition du courant, on a enregistré un rayonnement
traduisant le peuplement des niveaux du xénon et du néon neutre. La forte valeur du champ
¢lectrique pendant la formation de la décharge permet de conférer aux électrons une énergie
cinétique suffisante pour peupler, par collisions ¢lectrons-atomes directes, les différents
niveaux excités du xénon et du néon (voir figure 32 pour un schéma simplifi¢ des niveaux
d’énergie des deux gaz). Lorsque la décharge est formée, les champs électriques mis en jeu
diminuent fortement, ce qui limite trés significativement le taux d’excitation ou d’ionisation
par collisions électrons-atomes directes.

En phase II, on note une diminution du rayonnement a 147 nm, et, dans le méme
temps, une forte ¢lévation de la raie a 640.2 nm du néon. Par ailleurs, certaines raies issues de
transitions entre des niveaux excités de 1’ion xénon ont été mises en évidence : 529.2 nm,
5339 nm, 5419 nm (niveaux hauts respectifs 26 eV, 289 eV et 26.1 eV).
Expérimentalement, la raie a 529.2 nm est la plus intense, son évolution temporelle a donc été
enregistrée. On observe que 529.2 nm semble suivre I’évolution de la raie 640.2 nm au cours
de la phase II de I’impulsion. On a cherché a comprendre les évolutions observées. En phase
I, la décharge étant formée, I’énergie cinétique des électrons dans la colonne positive est a
priori faible (quelques eV). La figure 33 montre les valeurs prises par les sections efficaces de
collision électrons-atomes pour le xénon. On constate que les processus d’ionisation a partir
des niveaux excités ou treés excités du xénon neutre sont déja importants et majoritaires pour
de faibles valeurs de température électronique. Ainsi, les processus d’ionisation du xénon a
partir des neutres excités sont favorisés, ce qui concurrence la désexcitation radiative et
permet d’expliquer la chute du rayonnement observée a 147 nm, 467.1 nm et 823.1 nm. On
notera, au regard des courbes de sections efficaces [7] et [8] de la figure 33, qu’une faible
variation dans 1’énergie cinétique moyenne des électrons dans la colonne positive peut
fortement influencer la production des ions de xénon atomique.

Concernant le néon, les choses sont différentes. L’observation des sections efficaces
de collision électrons-atome pour le néon montre que les processus d’ionisation ne deviennent
significatifs que pour des températures €lectroniques relativement élevées (autour de 10 eV).
Ainsi, les €lectrons n’ont pas 1’énergie suffisante pour dépeupler les neutres excités de néon
par des collisions ionisantes. Les niveaux d’énergie du néon continuent donc probablement
d’étre excités par palier, ce qui ne nécessite que des électrons de faible énergie. Ceci permet
de comprendre pourquoi le rayonnement du néon ne chute pas, au contraire du rayonnement
produit par le xénon. La formation « continue » de Ne*, et notamment de métastables a
longue durée de vie, favorise également certainement la production d’ions de xénon atomique
(par effet Penning), ainsi qu’un transfert d’excitation conduisant au peuplement des niveaux
excités des ions de xénon, a I’origine du rayonnement a 529.2 nm notamment.

Les phénoménes régissant la cinétique réactionnelle des espéces au cours de
I’impulsion sont nombreux, et dépendent fortement, comme on le verra au chapitre IV, de la
durée et de la fréquence des impulsions. On a vu qu’une faible variation de Te peut avoir des
conséquences importantes sur les processus réactionnels mis en jeu durant 1’impulsion.
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Cependant, il apparait globalement que, au cours de I’impulsion, 1’élévation du courant a
tendance a favoriser I’ionisation et méme ’apparition d’ions xénon excités, au détriment de la

production de VUV.
1 ére phase 2 éme phase
1 - > - >
‘ ) 823, 1nm
v
Q
\
S
|-
o
c
) 0,5 7 4
=
2 146,9 nm
Q
)
£
\
O I T T T T T |
0 1 5 6

° Tem pss(us)

Figure 30: allure du courant et des rayonnements VUV, Visible et IR du xénon. Décharge 50
mbar 99% néon- 1% xénon. Durée d’impulsion: Sps. Fréquence: 1.2kHz.Tension
appliquée : 1 kV.
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Figure 31: Emission a 640.2 nm (par le néon neutre) et émission 529.1 nm (par l'ion xénon).
Décharge 50 mbar 99% néon- 1% xénon. Durée d’impulsion : Sps. Fréquence : 1.2kHz. Tension

appliquée : 1 kV.
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Figure 34: sections efficaces de collision électrons-atomes pour le néon [Hir 1997]. [1]
transfert de quantité de mouvement, [2] excitation des niveaux3|32 o » [3] excitation de la

somme des autres niveaux, [4] ionisation directe, [S] ionisation a partir des niveaux
métastables. Source protégée.
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2. Post-décharge

a) Observations expérimentales

A la fin de 'impulsion de tension, une émission post-décharge relativement
longue (quelques centaines de microsecondes) a été observée sur les raies du xénon. Cette
émission traduit le repeuplement puis la relaxation des niveaux excités du xénon. Ce
repeuplement des niveaux est la conséquence d’une recombinaison électrons-ions. En effet,
les ions, aprés avoir récupéré un électron, se retrouve a 1’état de neutres excités qui vont
conduire a la production d’un rayonnement en se désexcitant. Les observations montrent que
le rapport du flux post-décharge par rapport au flux au cours de la décharge est beaucoup
plus important dans le VUV qu’a d’autres longueurs d’ondes (figure 35).

Réponse PM normée

0 50 100 150 200
Temps (us)
Figure 35: émission lumineuse post-décharge en fonction du temps pour 3 longueurs d'ondes.
Réponse normée sur le maximum atteint pendant la décharge. Décharge 99% néon- 1% xénon.

Pression de mélange : SOmbar. Durée d’impulsion : Sps. Fréquence : 1.2kHz. Tension appliquée :
1 kV.
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b) Modélisation

e Réactions et systéeme d’équations

On a cherché a identifier les principales réactions impliquées dans la production de
VUV dans la phase de post-décharge, afin de réaliser un mod¢le simplifié permettant de
comprendre les données expérimentales. De nombreux travaux de modélisation ont déja été
menés dans le domaine des décharges en gaz rares: en particulier, dans les travaux de
Golubovskii et al sur les décharges pulsées (durée d’impulsion : 100us) en He-Xe basse
pression (2.5 Torr He, 0.05 Torr Xe) [Gol 2003], alliant observations expérimentales et
modélisation, il a été montré que le profil temporel de la densité du premier niveau résonant
du xénon décroit de facon monotone en post-décharge: la densité de ce niveau, apres
extinction de 1’excitation ¢électrique, s’annule ainsi rapidement (environ 20 us aprés extinction
du signal d’excitation), et les pertes de charges sont supposées se faire par la diffusion
ambipolaire. Par contre, un peuplement post-décharge significatif est observé pour les
expériences menées en xénon pur a une pression de 10 Torr. A cette pression en xénon pur,
une forte contraction de la décharge est observée, conduisant a des densités €lectroniques
importantes. Pour les auteurs, 1’émission de post-décharge provient d’un repeuplement du
Xe* issue de recombinaisons ¢€lectrons ions dans le plasma. Compte tenue de la forte densité

électronique (10'*cm™), il leur apparait que ces recombinaisons peuvent étre de deux types :
collisionnelles-radiatives ou dissociatives, selon la valeur de la température électronique.
Cependant, lorsque la densité électronique reste faible (de I’ordre de 1.10"" cm™), et pour des
pressions de quelques dizaines de mbar, il est communément admis que la recombinaison
dissociative impliquant des ions moléculaires est le phénoméne qui domine les processus de
pertes électroniques [Kas 1968].

Nous avons cherché a savoir, a 1’aide d’un modele simplifié, quels processus, dans
notre cas particulier de décharge Ne-Xe pulsée en tube a cathodes froides, étaient
prépondérants dans la production post-décharge de Xe*, et donc de rayonnement VUV. Nous
avons considéré trois grands types de processus: les processus de recombinaisons électrons-
ions, les processus de productions d’ions atomiques et les processus de production d’ions
moléculaires. On va s’intéresser plus en détails dans ce qui suit a ces processus. Le tableau 4
récapitule les réactions choisies.

Les réactions de recombinaisons retenues proviennent en partie de la littérature déja
annoncée: les réactions de recombinaisons de Xe2" (R9; dissociative) et de Xe" (R11;
collisionnelle-radiative) ont été¢ extraites de [Gol 2003]. Comme nous travaillons dans un
mélange constitué a 99% de néon, il est apparu opportun de retenir également la réaction R10
de recombinaison dissociative de NeXe™ [Min_2000]. On notera que toutes ces réactions
dépendent de la valeur prise par la température ¢lectronique. Nous avons donc, comme on le
verra, impos€ une estimation raisonnable de la valeur et de 1’évolution de la température
¢lectronique au cours de la post-décharge, en se basant sur les résultats de [Gol 2003]. Nous
verrons, d’aprés les résultats du modele, que I’influence de la réaction de recombinaison
collisionnelle-radiative est insignifiante dans nos conditions expérimentales.

Nous venons de préciser les réactions de recombinaisons ¢électrons-ions susceptibles
de mener au repeuplement post-décharge des niveaux d’énergie du xénon. Naturellement, au
préalable, ces réactions nécessitent la présence d’ions atomiques et moléculaires. Une certaine
densité de ces ions est crée en phase de décharge. Cependant, nous avons constaté qu’il n’était
pas suffisant, pour comprendre les observations expérimentales, de considérer des processus
de recombinaisons d’ions seulement a partir d’une densité initiales de ces ions sans prendre en
compte un renouvellement des especes ioniques pendant la phase de post-décharge. Nous
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avons donc cherché a savoir quelles réactions pouvaient avoir de I’importance dans le
processus de formation des ions en phase de post-décharge.

Concernant les ions atomiques, en phase de post-décharge, ils ne peuvent pas étre
produits par des phénomenes de collisions directes avec des électrons énergétiques, comme
c’est le cas aux premiers instants de la décharge. Nous avons donc considéré, comme
processus de productions d’ions atomiques, un effet Penning (R1) ainsi que la conversion
ionique (R6) et (R8) des ions moléculaires, étant donné les valeurs relativement fortes des
coefficients de réactions.

Le processus de formation d’ions moléculaires est quant a lui possible via des
réactions a trois corps, surtout celles impliquant le néon (R4 et RS). La réaction de formation
de Xe2" a partir du Xe uniquement (R3) est nettement minoritaire devant la réaction (R4), et
n’a pas de réelle incidence sur la densité de Xe2" . Elle pourrait étre négligée. Au cours du
développement du modele, il est par contre apparu utile d’intégrer la réaction (R7) de
conversion de NeXe™ vers Xe2" et la réaction (R2) de formation de NeXe® a partir de Ne*,
qui ont une influence sur la densité de NeXe™ .

Enfin, on pourra noter que I’ordre de grandeur choisi pour le coefficient de la réaction
(R12) est typique des valeurs trouvées dans divers travaux de la littérature traitant des
décharges dans le xénon. Cet ordre de grandeur tient compte de I’emprisonnement résonant
de la raie a 147 nm.
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Tableau 4: principales réactions entrant en jeu dans le repeuplement de Xe (1S,).

# Réaction Coefficient de réaction Réf.
Ionisations par le néon excité
R1  Xe + Ne* >Xe'+Ne +e k1=7,5x10""cm*s™ [Ney 1979]
R2 Xe +Ne* >NeXe® +e k2=23x10""cm?®s™ [Ney 1979]
Conversions ioniques
R3 Xe' +2Xe =2 Xez2" + Xe k3=2,0x10""'cm®.s™ [Eck 1988]
R4 Xe"+Xe+Ne > Xe2"+Ne kd=15x10""cm®.s™! [Lev 1985]
R5 Xe" +2Ne =2 NeXe® + Ne k5=1,5x10">'cm®s™ [Lev_1985]
R6  NeXe™ + Xe 2 Xe® + Ne +Xe k6=5,0x10""cm’.s™ [Meu 1995]
R7 NeXe™ +Xe 2 Xe2" + Ne k7=5,0x10"cm’.s™ [Meu 1995]
R8 Xe2' +e=> Xe'+Xe +e k8=1,0x10"cm’.s™ [Eck 1988]
Recombinaisons
RO Xe2" + e = (Xe2*) instable Xe* + Xe k9= 2,3x10° xTe*’cm®.s™ [Gol _2003]
R10 NeXe' + e = Xe* + Ne k10= 2x10~7 xTe Scmb.s™ [Min_2000]
RI1 Xe" +2e > Xe*+ e k11=2x10" xTe™*’cm®.s™ [Gol_2003]
Emission
R12 Xe* 2 Xe + photon k12=~10° s [Gol 2003]
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On présente ci-dessous le systéme d’équations différentielles couplées qui a été codé.
On notera que la cascade radiative susceptible de peupler Xe(1s4) depuis les niveaux 2p

repeuplés n’est pas prise en compte.

d [ﬁte I _ voxe: Jle]+ kioNexe* Jlel+ k11 [xe* Jrel* —k12[xe].
d [':te 1 ~(k1+Kk2)[Ne *][xe].

% = (k1+k2)[Ne *][xe]- ko [xe; ][e] - k10 [Nexe* ][]~ k11[xe" | e]*.

d[Xe ] 3
dt
—ka[xe" |[xe][Ne] - ks [xe" ][Ne].

=k1[Ne*|[Xe]+ k8| Xe; |[e]+ k6 [Nexe' |[Xe] - k1 1[xe* | [e]? —k3[xe |[Xe]

d [ij(te;] = k3 [xe* |[xe]’ +ka[xe* |[xe][Ne]+k7[NeXe" |[Xe]— (k8 +ko)[xe; |[e]
% ks[Xe" ][Ne] + k2 [Ne *][Xe] - (k6 +k7)[NeXe™ |[xe] - k10 [Nexe™ ][e].

El

E2

E3

E4

E5

E6

55



e Hypotheéses

La valeur de la température électronique dans le temps est un parametre important
dans 1’évolution de la recombinaison dissociative (voir taux des réactions R9 et R10).
L’évolution de cette température peut étre calculée. Un calcul de ce type a été publié
[Gol 2003] pour une décharge en xénon pur. Grossie¢rement, la température électronique y
chute brutalement dés 1’extinction de la tension durant les 20 premiéres microsecondes, avant
d’entamer une phase de décroissance plus douce. On a donc choisi, en s’inspirant de ces
travaux, d’imposer a la température une allure constituée d’une chute brutale a 1I’extinction du
pulse, puis d’une décroissance tres progressive durant le reste de la post-décharge (figure 36)
qui tend vers 1’énergie d’agitation thermique (40 meV environ a 300K). Compte tenu du type
de décharge que l’on étudie, on suppose que la température électronique a la fin de
I’impulsion s’¢leéve au maximum a quelques eV. Le calcul a donc été effectué¢ pour une
valeur initiale (la valeur initiale étant définie comme la fin de I’impulsion) de 0.5 eV (Tel) et
de 1eV (Te2). Dans les deux cas, la température électronique a t=100us correspond a 10% de
la valeur initiale. On notera que 1’objet ici n’est pas de décrire précisément 1’évolution de la
température ¢électronique mais de vérifier si, avec une estimation de celle-ci, le modele
simplifi¢ permet de produire des allures de peuplement de Xe* compatibles avec les courbes
expérimentales du rayonnement VUV.
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Figure 36: courbes arbitraires d'évolution de la température électronique post-décharge
pour une valeur initiale de 1 eV et une valeur initiale de 0.5 eV.
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o Résultats de la modélisation

En utilisant les profils temporels de température électronique présentés précédemment,
on simule le peuplement post-décharge de Xe(1s, ) a partir des équations couplées présentées.

Moyennant un ajustement des densités initiales (en début de post-décharge), le résultat est en
assez bon accord avec le comportement du rayonnement VUV obtenu expérimentalement a
50 mbar (figure 37). On notera que 1’écart augmente aux temps longs, ce qui correspond sans
doute a une divergence dans 1’évolution de la température €électronique simulée et I’évolution
réelle aux temps longs. Le tableau 5 récapitule les valeurs des densités des différentes especes
qui ont permis d’obtenir le meilleur accord avec les données expérimentales. Ces valeurs
paraissent a priori compatibles avec les ordres de grandeurs des décharges luminescentes. On
notera que la vitesse de chute de la température €lectronique est un parameétre important dans
I’évolution de 1’émission VUV post-décharge, et notamment sur 1’instant ou le maximum est
atteint. La diminution de la vitesse de chute de la température aura ainsi tendance a décaler
I’apparition du maximum d’émission post-décharge dans le temps.

La figure 38 présente le résultat fourni par le modéle en prenant en compte ou pas la
recombinaison collisionnelle-radiative. Les parameétres initiaux sont ceux de la premicére ligne
du tableau 5. On voit que, dans les conditions appliquées, la présence ou 1’absence du
processus de recombinaison collisionnelle-radiative ne modifie pas le peuplement de Xe* , ce
qui indique que, dans nos conditions expérimentales, la recombinaison dissociative des ions
moléculaires est prépondérante dans le repeuplement de Xe*.

Tableau 5 : densités initiales choisies pour les espéces intervenant dans le modéle selon la température
initiale.

Espece Ne Xe e Xe+ Ne* | Xe* Xel NeXe*
Densité | 12el7 (soit | 0.25el7 | 6ell 6ell 1el0 | 1.6e10 | 1e9 1e9
(cm™) 49 mbar) (soit 1

Tel mbar)

Densité | 12el7 (soit | 0.25e1l7 | 6.5ell | 6.5ell | 1el0 | 1.6el0 | 1e9 1e9
(cm™) 49 mbar) (soit 1

Te2 mbar)
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Figure 37: évolution de la densité de Xe(1ss) dans le temps comparée a I’évolution du flux
VUV expérimental (décharge 99% néon-1% xénon a 50 mbar, durée d’impulsion : Sps) a

147 nm.
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Figure 38: évolution de la densité de Xe(1s4) en prenant en compte la recombinaison
dissociative seule ou ajoutée a la recombinaison collisionnelle radiative.
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C. Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, on a pu mettre en €¢vidence quelques points fondamentaux dans la
description des mécanismes de production du VUV atomique par le plasma impulsionnel de
néon-xénon. D’apres les mesures de spectroscopie VUV, visible, et IR résolues en temps, le
rayonnement du plasma augmente trés rapidement apres ’application de 'impulsion de
tension. L’existence d’une densité résiduelle d’électrons non recombinés permet en effet a
I’impulsion d’arriver dans un milieu non isolant, ce qui facilite 1’établissement rapide d’un
courant et le peuplement de niveaux d’énergie des neutres. On observe que I’augmentation
du courant au cours de I’impulsion s’accompagne cependant d’une chute de la production de
VUV, traduisant certainement un dépeuplement de Xe* au profit de la production d’ions.

Cependant, a partir de ces ions, des réactions efficaces entrainent la production d’ions
moléculaires, NeXe'et Xe, . Ces réactions impliquent fortement le néon neutre a 1’état

fondamental. Un mod¢le simplifié sous scilab montre clairement que la recombinaison
dissociatives de ces ions moléculaires permet de produire un peuplement post-décharge du
niveau résonant Xe(ls,) dont 1’évolution est compatible avec les enregistrement post-
décharge de la raie a 147 nm traduisant la désexcitation sur le fondamental de ce niveau.
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V. Etudes paramétriques

Ce quatriéme chapitre présente les résultats des études paramétriques menées sur les
enseignes en néon-xénon excitées en régime impulsionnel. Les propriétés radiatives seront
discutées en fonction des spécificités du mélange et des caractéristiques de 1’excitation. Des
¢tudes de vieillissement seront également décrites.
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A. Evolution des propriétés radiatives avec la pression

Le modele présenté dans le chapitre précédent nous a confirmé le role, sur la
production de VUV post-décharge, de la recombinaison dissociative d’ions moléculaires dont
la formation fait fortement intervenir la densité¢ des neutres, et plus spécifiquement du néon.
Cette partie se propose maintenant de caractériser expérimentalement la production du VUV,
en période de décharge et en période de post-décharge, en fonction des pressions, partielles et
totales.

1. Influence de la pression partielle de néon

Les mesures de spectroscopie suivantes, réalisées dans une décharge néon-xénon pour
une pression partielle de xénon fixe (1 mbar) et une pression partielle de néon variant de 0 a
70 mbar, ont mis en évidence expérimentalement le role du néon dans la production de
rayonnement VUV. On remarque d’abord que 1’émission post-décharge en xénon pur (figure
39) est uniquement constituée d’une décroissance monotone : en effet, a basse pression, la
perte des charges se fait essentiellement par diffusion ambipolaire, et les états excités du
xénon se dépeuplent de fagon monotone par le biais des désexcitations radiatives ou de la
diffusion des métastables aux parois. Pour des pressions de néon non nulles, on observe
I’augmentation du flux VUV enregistré au cours de la décharge et I’apparition d’une émission
significative de lumiére VUV post-décharge. On voit sur la figure 39 I’exemple d’une
décharge dans un mélange contenant 49 mbar de néon et Imbar de xénon. A partir des profils
temporels obtenus, on détermine 1’évolution de la quantité de lumiére VUV totale en fonction
de la pression partielle de néon. Cette évolution apparait proportionnelle a la pression partielle
de néon (figure 40) sur la gamme étudiée. Ceci montre 1’intérét d’utiliser des mélanges
contenant une forte pression partielle de néon, afin de favoriser les réactions conduisant a la
production de VUV. Comme on va le voir, la valeur de la pression partielle de xénon
influence cependant significativement la valeur limite de la pression de mélange.

3)
4,5 — 1 mbar xénon
4 - =49 mbar néon 1 mbar xénon

Réponse PM (mV)

0 T T T T
0 20 40 60 80 100

Temps (us)

Figure 39: flux VUV dans le cas d'une décharge pulsée en xénon pur et en mélange néon-
xénon. Durée d’impulsion : 2ps. Puissance prise : 65 W. Tension appliquée : 1 kV.
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Figure 40: évolution de la quantité de lumiére VUV selon la pression partielle de néon dans le
cas d'une décharge néon-xénon pulsée contenant Imbar de xénon. Durée d’impulsion :
2ps. Puissance prise : 65 W. Tension appliquée : 1 kV.

2. Influence de la pression partielle de xénon

On s’intéresse maintenant a l’influence de la pression partielle de xénon. Le relevé
systématique des coordonnées chromatiques (tableau 6) au luxmetre a montré que leurs
valeurs se rapprochent des valeurs de références (obtenues avec le mélange Ar/Ne/Hg en
excitation classique) lorsque la pression partielle de xénon augmente. Pour les tres faibles
valeurs de pressions partielles de xénon, la couleur dérive nettement vers le jaune, ce qui
traduit la diminution du quenching de Ne* par Xe et une augmentation du taux de
désexcitation de Ne* par transitions radiatives.

Tableau 6: coordonnées chromatiques (+-0.005) en fonction de la pression partielle de xénon. Pression de
mélange : 30 mbar.

Mélange X Y
Ar/Ne/Hg 0.240 0.615
(valeurs de références)
Ne- Xe (0.05 mbar Xe) 0.310 0.532
Ne-Xe (0.1 mbar Xe) 0.280 0.563
Ne-Xe (0.5 mbar Xe) 0.270 0.574
Ne-Xe (1 mbar Xe) 0.260 0.575

Cependant, on observe une diminution de I’émission du luminophore lorsque le
pourcentage de xénon dans le mélange binaire augmente (figure 41), en méme temps qu’une
contraction progressive de la décharge sur son axe. Par ailleurs, on note un abaissement de
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la valeur limite de la pression de mélange (au-dela de laquelle la décharge s’éteint) lorsque le
pourcentage de xénon augmente : pour la tension et la puissance électrique considérées dans
cette expérience, la décharge s’¢éteint vers 20 mbar pour le mélange contenant 20% de xénon
et vers 80 mbar pour le mélange contenant 5% de xénon, ce qui dans les deux cas correspond
a une pression partielle de xénon de 4mbar environ. Ces observations sont cohérentes avec le
fait que le couple xenon-¢électrode (en fer-nickel activée au BaF2 ) posséde un coefficient
d’émission secondaire plus faible (de trois ordres de grandeur) que le couple néon-¢électrode
(fer-nickel / BaF2 ), ce qui nuit a I’émission secondaire et a 1’auto-entretien de la décharge.
On notera qu’il est possible de repousser cette valeur limite de pression en augmentant par
exemple la tension appliquée aux bornes du tube.

400 -
350 - : 3 s omle

300 - : :

2
I «— 95%Ne
2

00 - x 5%Xe

§F5T «—— 80%Ne

150 1z 20%Xe

3
II

O T T T T |
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Pression (mbar)

Emission du phosphore 530

Figure 41: réponse du luminophore en fonction de la proportion de xénon dans le
mélange néon-xénon et de la pression totale. Spectrométre a fibre. Tension : 1kV.
Puissance prise : 45 W.

Le pourcentage de xénon dans le mélange doit donc étre suffisamment élevé pour
assurer le quenching de Ne*, sans compromettre pour autant le fonctionnement de la décharge
pour des pressions de plusieurs dizaines de mbar. Ceci plaide en faveur de mélange contenant
quelques pourcents de xénon seulement.

3. Etude d’un mélange 99%néon-1%xénon

La pression des neutres, et spécialement celle du néon, favorise, comme on I’a montré,
la production de VUV. En outre, le fonctionnement de la décharge est optimal pour un faible
pourcentage de xénon. Cela nous conduit a vouloir caractériser, selon la pression, la
production de rayonnement VUV d’une décharge pulsée faite dans un mélange Penning
contenant une proportion fixe de 99% de néon et de 1% de xénon. On s’intéressera également
a la réponse du luminophore a I’excitation VUV.
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a) Sources de rayonnement VUV

Nous avons cherché a connaitre les différentes sources possibles de production
d’ultraviolet du vide en fonction de la pression. Ces sources peuvent a priori €tre le xénon

atomique mais également des molécules de type NeXe™ ou Xe,. Comme on va le voir, nous
avons montré que le rayonnement VUV d’origine moléculaire est presque absent dans la

décharge, et que le rayonnement atomique reste ainsi majoritaire sur toute la gamme de
pression étudiée.

. b *
e Excimére Xe,

Les décharges électriques dans les gaz rares peuvent donner, moyennant des valeurs
de pressions de mélange suffisantes, naissance a des émissions de continus. Ces continus
traduisent la présence de molécules de gaz rares excitées, appelées excimeres, dont une
courbe de potentiel typique est donnée par la figure 42. Des transitions radiatives entre les
états excités de la molécule et I’état fondamental sont possibles et forment les continus. Dans

le cas du xénon ( Xe,), le premier continu s’étend de 150nm a 210 nm. Le second continu

est quant a lui centré sur 173 nm environ.

Une large fenétre du spectre VUV (110-200 nm) a donc été balayée au moyen du
spectrometre principal. La plage de pressions étudiée s’étend de 10 a 100 mbar. Le
rayonnement dominant, dans cette plage de pression et sur la bande 110-200 nm, est la raie
du xénon atomique a 147 nm. A titre d’illustration, la figure 43 présente le spectre de la
décharge a 50 mbar de pression totale (soit 0.5 mbar de xénon). On ne constate pas

d’émission de continu. On notera que le taux de réaction de formation de I’excimére Xe, par

réaction a trois corps faisant intervenir le néon (réaction majoritaire dans notre cas) est
inférieur de prés d’un ordre de grandeur au taux de réaction de formations de 1’ion

moléculaire Xe,  [Meu 1995]. On rappelle ci-dessous les voies de formations de 1’

. \ *
excimere Xe, :

Xe" + 2Xe > Xe, + Xe R13

Xe™ +Xe+Ne > Xe, +Ne R14

De plus, contrairement a la formation d’excimeres, la formation des ions moléculaires
fait intervenir 1’ion de xénon atomique, dont la densité est a priori plus importante que la
densit¢ de Xe* mise en jeu dans R13 et R14. La densit¢ d’ions importante et un taux de

réaction plus fort causent certainement une prédominance de la formation de Xe, (par R4)
sur celle de Xe, (par R13), ce qui explique pourquoi la présence de Xel peut étre envisagée

bien que 1’on ne détecte pas Xe, .
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Figure 42: courbes de potentiels semi-qualitatives dans le cas de diméres de gaz neutres
(source protégée :[Tis_1995])
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Figure 43: spectre de la décharge pulsée dans un mélange 99% néon-1% xénon sur la
plage 110-200 nm. Pression de mélange : 50 mbar.

e Exciplexe NeXe*

L’allure spectrale de la raie a 147 nm (raie résonante du xénon atomique) a ¢été acquise
avec une résolution suffisante (R~500 a 147 nm) permettant de détecter une aile bleue (figure
44). Cette émission a été décrite comme la conséquence possible de transitions libre-libre et
libre-liée au sein de I’exciplexe NeXe' [Mor 2003].

On a cherché a estimer la contribution relative de cette aile bleue a 1’excitation du
luminophore. L’émission a 10 mbar, que 'on a supposé étre essentiellement d’origine
atomique, a été choisie comme raie de référence. Le flux total correspondant a 1’aile bleue et
celui correspondant a I’émission atomique ont été¢ calculés (figure 45). On voit que la
contribution du rayonnement moléculaire augmente avec la pression, et atteint environ 10% a
50 mbar de pression de mélange et environ 15 % a 90 mbar. On notera que ce rayonnement

moléculaire n’est pas susceptible de subir I’emprisonnement résonant comme c’est le cas pour
la raie a 147 nm.
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Figure 44: allure spectrale de la raie centrée sur 147 nm en fonction de la pression du mélange
99% néon -1% xénon. Mesure avec visée dans le plan du luminophore.
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Figure 45: estimation du pourcentage du rayonnement atomique (provenant de la
désexcitation de Xe (1s4)) et du rayonnement moléculaire (transitions au sein de NeXe%*)
dans le flux VUV enregistré vers 147 nm selon la pression du mélange 99% néon -1%
xénon .

o FEvolution de la raie de résonance

La raie du xénon centrée sur 147 nm est le rayonnement majoritaire émis par le plasma
sur une plage allant de 110 a 200 nm. Cette raie est issue de la transition résonante Xe(ls,) =

Xe(lp,). Elle est accompagnée, pour les plus fortes pressions de la gamme étudiée, d’une

aile bleue issue de transitions entre les niveaux de D’exciplexe NeXe'. L’évolution
temporelle de la raie 2 147 nm du xénon a été acquise en fonction de la pression du mélange
99% néon-1% xénon. Les valeurs de la quantit¢ de VUV en fonction de la pression sont
présentées sur la figure 46. On distingue la quantité de VUV émise au cours de la décharge et
la quantit¢ de VUV émise post-décharge. On note une augmentation significative de
I’émission de post-décharge avec la valeur de la pression, alors que la quantité émise durant la
décharge évolue peu. La majeure partie de 1’augmentation du rayonnement VUV atomique
avec la pression provient ainsi de I’émission post-décharge. La simulation du peuplement de
Xe(ls, ) post-décharge dans le modele développé dans le chapitre précédent pour différentes

valeurs de la pression du mélange avec 1 % de xénon montre une évolution tres similaire
entre la densité de Xe(ls,) produits post-décharge et la quantité de VUV post-décharge a 147
nm.
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Figure 46: quantité de lumiére VUV de décharge et de post-décharge en fonction de la pression
totale pour un mélange 99% néon- 1% xénon. Mesure avec visée dans le plan du luminophore.
Comparaison avec I’évolution de la population de Xe (1s4) post-décharge fournie par le modéle.
Durée d’impulsion : 2pus. Puissance prise : 65W. Tension appliquée : 1 kV.

b) Réponse du luminophore

e Observations

Le flux moyen a 147 nm a été enregistré au moyen de la visée placée dans le plan du
luminophore (figure 47). Ce flux est obtenu expérimentalement en intégrant le signal issu du
PM avec une impédance suffisante (1MQ) placée en entrée de 1’oscilloscope. On présente
aussi la mesure de I’éclairement fourni par le luminophore. Sur les deux enregistrements, on
remarque un gain similaire et significatif lorsque la pression passe de 10 a 40 mbar. Au-dela,
au contraire du flux VUV qui continu d’augmenter, 1’émission du luminophore atteint un
plafond.
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Figure 47: évolution du flux émis par le luminophore et du flux VUV enregistré au
niveau du luminophore par la visée, en fonction de la pression de mélange. Durée
d’impulsion : 2us. Puissance prise : 65SW. Tension appliquée : 1 kV.

e Mise en évidence de la contraction

Malgré une proportion de xénon relativement basse, une contraction progressive de la
décharge sur son axe apparait a mesure que la pression de mélange augmente. Un montage
incluant une camera CCD, présenté a la figure 48, a ét¢ mis en place afin de vérifier et
quantifier cette contraction dans le domaine visible. On enregistre une image de la colonne
positive de la décharge avec un temps d’exposition de 10 ms pour différentes valeurs de
pression d’un mélange 99% néon-1% xénon dans une enseigne de diameétre 13/14 mm.
L’intensité lumineuse radiale en fonction de la pression est visible sur la figure 49. On définit
une demie-largeur R que ’on mesure arbitrairement a 10% de la valeur maximum des
courbes d’intensité lumineuse. La figure 50 montre I’évolution, en fonction de la pression, de
R. On note une diminution significative de sa valeur a partir de 40mbar de pression de
mélange.
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Figure 48: montage CCD permettant la mesure de la contraction de la décharge
luminescente de néon-xénon.
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Figure 49: illustration de I'évolution du profil radial de I’intensité lumineuse émise par la
colonne positive de la décharge 99% neon — 1% xenon pour 3 pressions de mélange.
Tension appliquée : 1 kV. Puissance appliquée a I’enseigne constante : 20 W.
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Figure 50: évolution de R en fonction de la pression de mélange. Puissance appliquée a
I’enseigne constante : 20 W.

La contraction d’une décharge diffuse est un phénoméne connu dans les décharges
plasma travaillant au-deld d’une dizaine de Torr, et a ét¢ fortement étudiée au cours des
derniéres décennies. L’ apparition de cette contraction dépend da la pression P du mélange,
mais également du courant et du rayon r du tube a décharge [Petr 1999]. Si le courant est
suffisant, la contraction peut avoir lieu lorsque la valeur critique du produit P.r est dépassée.
Les travaux de Baranov et de Ul’yanov [Bar 1969] montre que la valeur critique du produit
P.r dans I’argon vaut 20 Torr.cm. Si I’on considére (figure 50) que 1’on observe
expérimentalement la contraction en néon-xénon dans un tube de 13 mm de diamétre interne a
partir de 40 mbar (soit 30 Torr), on obtient une valeur de P.r critique équivalente d’environ 20
Torr.cm (30*0.65 cm= 19.5 Torr.cm) (ou 26 mbar.cm).

Les premiéres théories développées relient la contraction de la décharge a 1’existence
d’un gradient de température radial du gaz. Pour Kenty [Ken 1962] par exemple, les fortes
températures régnant au cceur de la colonne positive limite la formation des ions moléculaires.
A TDinverse, la diminution radiale de la température favorise leur apparition en bord de
plasma, ou leur recombinaison dissociative entraine une perte de charges plus importante
qu’au centre, générant ainsi la contraction. Les théories les plus récentes, dites de « diffusion-
recombinaison », et ¢laborées essentiellement par Golubovskii et ses collaborateurs (citons
par exemple [Gol 1979]), considérent que les facteurs prépondérants dans la contraction de la
décharge sont la diffusion ambipolaire et le taux d’ionisation. En bord de plasma, ou la
densité d’¢lectrons froids est plus forte qu’au centre, le taux de recombinaison est supérieur
au taux d’ionisation, ce qui confine la décharge. Dans tous les cas, des travaux sont encore en
cours pour mieux comprendre la physique de la contraction [Dya 2008].
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e Conséquence de la contraction
- Sur la mesure du flux VUV

On considére la colonne positive comme ¢étant constituée d’un plasma optiquement
¢épais. Le rayonnement a 147 nm émis dans le volume de plasma subit une série d’absorption-
réémission. Ainsi, seule I’émission finalement produite en surface de la colonne positive
pourra atteindre le luminophore ainsi que le hublot de la visée spectroscopique. On rappelle
que la visée est un petit élément optique congu au laboratoire afin de récupérer, dans le plan
du luminophore, le rayonnement émis par le plasma. Elle permet d’éviter I’emprisonnement
résonant de la raie a 147 nm entre le plasma et ’entrée du spectrométre (chapitre II). Il faut
tenir compte des caractéristiques géométriques de cette visée pour interpréter correctement les
enregistrements VUV.

Soit R le rayon de la colonne positive, on admet que la visée observe une surface
circulaire de rayon a= 2 mm (Figure 51). Le flux VUV total Ft produit par la surface d’un
cylindre de plasma de rayon R et de hauteur 2a s’exprime a partir du flux mesuré Fm par le
rapport entre la surface totale du cylindre de plasma de hauteur 2a et la surface observée par la
visée:

_ 2rR2a

2

Fm dou Ft= ﬂ.Fm
a

Ft
z.a

. . 4 A ., 4R )
Ainsi, le flux mesuré doit étre corrigé de —— pour donner une image du flux regu
a

par le luminophore. Ce calcul reste valable tant que la surface observée par la visée est
« contenue » dans la surface cylindrique de la colonne positive, ce qui expérimentalement est
le cas malgré la diminution du rayon de la colonne positive avec la pression.

Visée

/' Colonne ‘
/ positive /

Figure 51: schéma illustrant la surface observée par la visée sur un cylindre (correspondant
a une section de colonne positive) de diamétre 2R et de hauteur 2a.
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- Sur I’excitation du luminophore

La figure 52 compare I’évolution de la réponse du luminophore avec celle du flux
VUV mesuré corrigé. On remarque que la diminution du diamétre de la colonne positive au-
dela de 40 mbar génére un plafond dans la valeur du flux VUV regu par le luminophore, et
permet de retrouver une évolution comparable avec celle du luminophore. On notera tout de
méme que le flux VUV corrigé a tendance a diminuer plus rapidement que la réponse du
luminophore au-deld de 40 mbar. La diffusion des métastables du xénon vers les parois
pourrait faire que le rayon R, soit légérement plus grand que le rayon R (présenté figure

.. o . . 4R .
50), mesuré dans le visible. Le facteur de correction a appliquer en réalit¢ (—- ) serait
a

. .., 4R
alors légerement plus grand que le facteur de correction utilisé (— ).
a

Ainsi, il apparait que, lorsque la pression augmente, la production de VUV est
favorisée. Cependant, I’augmentation de cette production VUV entre en compétition avec la
contraction de la décharge, qui réduit le volume de plasma. Cette réduction du volume limite
I’excitation du luminophore malgré I’augmentation du flux produit localement.

Flux VUV corrigé (u.a)
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Figure 52: évolution du flux VUV corrigé de la contraction de la colonne positive
comparé a la réponse du luminophore. Durée d’impulsion : 2pus. Tension appliquée : 1kV.
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e Influence du diamétre du tube sur la contraction

Le produit P.r est un paramétre important pour 1’apparition ou non du phénomene de
contraction. On a montré que dans le cas d’une décharge 99% néon-1% xénon, la valeur
critique de ce produit est de 20 Torr.cm (soit 26 mbar.cm), ce qui, pour un tube de diamétre
interne 13 mm, correspond & une contraction a partir de 40 mbar environ de pression de
mélange. Afin de pouvoir travailler au-dela de 40 mbar sans atteindre la valeur critique de
P.r, une solution peut résider dans la diminution du diameétre du tube. Nous avons mené des
expériences dans un tube de 9 mm de diamétre interne, soit 4,5 mm de rayon. Avec un tel
rayon, la contraction est supposée ne pas avoir lieu en dessous de 60 mbar de pression de
mélange environ. Au-dela, la valeur limite de P.r est dépassée, la contraction peut
théoriquement se produire. Les résultats de I’éclairement fourni par de tels tubes sont visibles
sur la figure 53. On vérifie expérimentalement que I’éclairement fourni par le tube 9mm
continu d’augmenter quand I’éclairement fourni par le tube 13 mm atteint son plafond. Cette
observation tendrait a montrer 1’intérét de travailler avec des diamétres de tube réduits pour
limiter la contraction et optimiser ainsi 1’excitation du luminophore. Cependant, peu de
marché existe pour des tubes de diamétre aussi faible, ce qui contraint d’utiliser des tubes de
diametre supérieur.
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Pression de mélange
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Figure 53: Eclairement en fonction de la pression dans un tube de 9 mm de diamétre
interne et dans un tube de 13 mm de diamétre interne. Décharge 99% néon-1 % xénon en
flux. Puissance prise : 45W. Tension appliquée : 1 kV.
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¢) Efficacité énergétique

e Efficacité lumineuse en fonction de la puissance électrique

On cherche maintenant a caractériser 1’efficacité¢ des décharges 99% néon-1% xénon
selon la pression de mélange lorsque 1’on augmente la puissance ¢lectrique appliquée a leurs
bornes. Les mesures ont été faites sur des tubes scellés a différentes pressions de mélange. La
figure 54 illustre les résultats pour 3 pressions représentatives. Le tube a relativement basse
pression (30 mbar) a un rendement élevé a basse puissance, car facile a amorcer. Ce
rendement diminue cependant fortement avec I’augmentation de la puissance électrique. Pour
les tubes a pression plus élevée (60 mbar et 80 mbar), le rendement est tres faible a basse
puissance, ce qui traduit sans doute des difficultés d’amorgage. Par contre, lorsque la
puissance augmente, le rendement augmente fortement avant d’atteindre un plafond et de
décroitre de facon monotone. Dans tous les cas, la valeur maximum du rendement atteint
dépend de la pression de mélange, mais reste compris entre 10 et 20 Im/W pour les 3 tubes
présentés. Globalement, on voit que les rendements les plus intéressants se situent du coté des
basses puissances. Ainsi, il apparait que ’utilisation, pour une méme puissance électrique
totale, de plusieurs lampes peut étre un moyen d’augmenter le flux résultant par rapport a une
lampe seule. Le tableau 7 réunit des données obtenues sur la courbe 60 mbar de la figure 54.
On voit que ’application de 20 W électriques aux bornes d’une enseigne seule génere un flux
de 200 Im. La méme puissance ¢€lectrique répartie sur 4 enseignes permet d’atteindre une
valeur de flux total supérieure de I’ordre de 320 Im.

20 -
< 18 1 'AA 4 Tube 60mbar
E 16 1 B x Tube 80 mbar
w € 14 ‘ - Tube 30 mbar
5= 12 - KX
% [<B} 14K Xa
o2 10
= o 8 il 4 x
L E 6 - ) - ) Axo X o
S 4 )
2 _|
O I I I I
0 10 20 30 40 50

Puissance au tube (W)

Figure 54: efficacité lumineuse en fonction de la puissance appliquée aux bornes pour 3
tubes de pressions différentes.
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Tableau 7 : tableau comparatif des performances d’une lampe seule et d’un ensemble de lampes pour une
puissance totale consommée identique. Tube 60 mbar.

Nombre de lampes Puissance par lampe | Puissance totale Efficacité | Flux
w) (W) par totale
lampe (Im)
(Im/W)
1 20 20 10 200
4 5 20 16 320

e Répartition de I’énergie

Afin de mieux comprendre I’évolution de I’efficacité lumineuse, on a mesuré, en
utilisant la sphére intégratrice, la répartition de la puissance optique émise en fonction de la
puissance électrique regue pour un tube a 60 mbar. L’objectif est d’observer comment se
répartit la puissance rayonnée. La figure 55 présente I’interface logiciel de la spheére
intégratrice. Le logiciel permet, a I’aide de curseurs, de sélectionner une zone du spectre et de
connaitre la puissance optique correspondante. On notera que 1’étendue spectrale observable
par la sphere débute a 300nm et ne dépasse par 1050 nm : méme si de nombreuses raies du
néon existent entre 1um et 2.5 um de longueur d’onde, on peut supposer que le quenching de
Ne* par Xe réduit fortement ce rayonnement. Par contre, le xénon présente lui aussi de
nombreuses raies entre lum et 2.6 um, dont certaines peuvent a priori €tre relativement
intenses (par exemple 1084 nm, 1108 nm, 1262 nm). Ainsi, on doit garder a 1’esprit que les
mesures de la sphére ne fournissent qu'une représentation partielle de la puissance rayonnée
par I’enseigne.
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Figure 55: interface logiciel de la sphere intégratrice. Le spectre affiché est celui d'un
tube scellé (99% néon 1% xénon) a 60 mbar. Puissance appliquée aux bornes: 12W. On
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I’émission du
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curseurs qui permettent de sélectionner une zone du spectre (ici

luminophore) et de connaitre la puissance optique correspondante.
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A basse puissance électrique (quelques W), on a observé que la puissance optique se
répartit a 30% environ dans le spectre d’émission du luminophore (480=>600nm) et a 65 %
environ dans les émissions IR discrétes du xénon (7001050 nm); les 5 % restant se
répartissent sur le reste du spectre mesurable. Pour des puissances électriques supérieures a 10
W (figure 56), les proportions sont encore plus défavorables : en effet, la puissance optique
est rayonnée a 75% environ dans le domaine IR, et a seulement 20 % dans 1’émission du
luminophore. Outre un rapport visible/IR défavorable, le graphique de la figure 56 nous
renseigne également sur le rendement de conversion électrique/optique : on note que la plus
grande partie de la puissance électrique fournie n’est pas récupérée en puissance optique.
Ainsi, ’application de 12 W électriques permet de récupérer une puissance optique de 1’ordre
de 1 W seulement. Bien que la puissance optique augmente proportionnellement a la
puissance ¢électrique, la pente d’accroissement reste relativement faible. Ainsi, pour 30 W
appliqués aux bornes de 1’enseigne, la puissance optique atteint a peine 2 W.
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Figure 56: mesure dans la sphére intégratrice de la puissance optique enregistrée totale
et en fonction de la plage de longueur d'onde selon la puissance électrique appliquée.
Durée d’impulsion : 2ps. Tension appliquée : 1kV. L’augmentation de la puissance
électrique est obtenue par élévation de la valeur de fréquence.

La différence existante entre la puissance ¢électrique fournie et la puissance optique
enregistrée peut a priori avoir plusieurs causes. D’apres [Lis_2004], la puissance électrique
totale d’une décharge dans un gaz est dissipée via 1’émission lumineuse, la chaleur,
I’accélération des ions dans les gaines et la diffusion :

Welec= Wrad + Wchaleur + Wgaine + Wdiff

Ayant constaté un échauffement du verre au cours du fonctionnement des enseignes,
nous avons réalisé des mesures de température, par thermocouple, sur le verre au niveau
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d’une I’¢électrode et a 20 cm de cette électrode (figure 57). On remarque que 1’¢lévation de la
température augmente linéairement avec la puissance appliquée a 1’enseigne, ce qui confirme
qu’une partie tout au moins de 1’énergie apportée par 1’¢lévation de puissance est transformée
en chaleur. Les mesures montrent que la température est plus €¢levée au niveau de I’¢électrode
qu’au centre du tube. L’échauffement plus important du verre au niveau des €lectrodes résulte
probablement d’une dissipation de chaleur par 1’¢lectrode suivie d’un transfert radiatif vers
la paroi de I’ampoule. Les ¢électrodes ont une résistance €lectrique (mesurée au laboratoire) de
I’ordre de 50 mOhm, ce qui rend la dissipation d’énergie par effet joule négligeable. La
dissipation d’énergie par échauffement provient donc entierement du bombardement des
¢lectrodes par les ions de néon et de xénon. L’échauffement du verre a 20 cm de 1’¢électrode
résulte quant a lui sans doute de la conduction de la chaleur depuis les parties proches des
¢lectrodes, mais également de l’effet Stokes; en effet, la puissance VUV nécessaire a
I’excitation du luminophore est supérieure a la puissance lumineuse ¢émise par le
luminophore : la différence d’énergie entre photons VUV et photons visibles est convertie en
chaleur. On a cherché a estimer 1’énergie nécessaire pour porter le verre de I’ampoule de 25°C
(température ambiante) a 60°C (température au niveau de ’¢lectrode sous 10 W). La chaleur
massique du pyrex valant environ 0.8J/(g.K), si 1’on néglige le refroidissement par 1’air
ambiant, une ¢élévation de 25° C a 60° C de 100g de pyrex (~masse du tube) nécessite une
énergie de 3000 J environ. Avec une puissance ¢lectrique de 10W, cette énergie peut étre
déposée sur le verre en 300 s, ce qui est compatible avec les temps d’expérimentation. Ainsi,
il est possible d’envisager que la différence entre 1’énergie électrique fournie et I’énergie
lumineuse enregistrée soit perdue, pour une partie probablement importante, dans les
¢chauffements des ¢électrodes et de I’ampoule.
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Figure 57: mesures de températures au thermocouple en fonction de la puissance injectée a
I’enseigne, au niveau de 1'électrode et a 20 cm de I'électrode. Durée d’impulsion: 2pus.
Tension appliquée : 1 kV. L’augmentation de puissance électrique est obtenue par élévation
de la valeur de fréquence.
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Enfin, une partie de la différence entre la puissance électrique appliquée et la
puissance optique enregistrée  pourrait, a priori, étre également transportée par le
rayonnement IR au-dela de 1 um de longueur d’onde, rayonnement que la sphére n’enregistre
pas. Le pyrex ayant une transmission trés proche de 90 % entre 0.3 et 2.5 um (figure 58), ce
rayonnement IR ne participe par contre pas significativement a 1’échauffement du tube.
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Figure 58: courbe de transmission du pyrex (source protégée: valley design corporation)

4. Conclusion partielle

On a pu montrer qu’il est préférable de travailler avec une faible pression partielle de
xénon, afin de conserver une décharge relativement diffuse sur une large gamme de pression
(entre 0 et 100 mbar). Il est apparu que les décharges Penning de néon-xénon fonctionnant a
pressions intermédiaires (quelques dizaines de mbar) produisent un rayonnement VUV, en
particulier post-décharge, plus intense qu’a basse pression. En effet, I’augmentation de la
densité de néon favorise la production d’ions moléculaires et donc la production de VUV
post-décharge qui découle de leur recombinaison dissociative. Cependant, I’augmentation de
la pression entraine parallelement une contraction de la décharge qui diminue le volume
d’émission du plasma et limite 1’excitation du luminophore. Pour une décharge composé a
99% de néon et 1% de xénon, on estime que la valeur critique du produit pression x rayon du
tube (P.r), au-dela de laquelle la décharge se contracte, est de 20 Torr.cm environ, ce qui
correspond a une pression de 40 mbar dans une ampoule de 13 mm de diamétre interne. Un
moyen possible de travailler au-dela de 40 mbar sans dépasser le produit P.r est de diminuer
la valeur de r. Les expériences ont montré que I’émission du luminophore issue d’un tube de 9
mm de diamétre interne suit une progression quasi-linéaire entre 0 et 70 mbar de pression de
mélange. Ainsi, la réduction du diametre des tubes pourrait constituer un moyen pour
bénéficier de ’augmentation de la production de rayonnement VUV. Cependant, d’apres
I’équipe technique d’Aupem Sefli, des tubes de ce diametre intéressent peu les acteurs du
marché de ’enseigne.

Il est apparu que ’efficacité énergétique des décharges dépend a la fois de la pression
du mélange et de la puissance électrique appliquée au tube. Quelle que soit la pression de
mélange, le maximum d’efficacité est atteint pour des puissances électriques relativement
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faibles : en effet, I’analyse de la répartition spectrale du rayonnement émis montre que
I’augmentation de la puissance électrique entraine ’apparition d’un fort rayonnement dans
I’infrarouge ainsi qu’un échauffement important du verre de I’ampoule et des électrodes, ce
qui nuit fortement a 1’efficacité des décharges. Ceci tendrait & montrer I’intérét d’associer
plusieurs lampes a basse puissance.

B. Etude de I’excitation électrique

On se propose maintenant de caractériser le comportement des décharges 99%
néon-1% xénon en fonction de deux parametres importants de 1’excitation impulsionnelle : la
fréquence d’excitation et la durée d’impulsion.

1. Influence de la valeur de fréquence

a) Effet mémoire

Comme on I’a décrit au début du chapitre III, ’impulsion de courant passe par deux
phases distinctes. La premiére phase correspond a I’apparition d’un courant de quelques
centaines de mA. La deuxiéme phase correspond a une augmentation relativement brutale du
courant. Les expériences ont montré que la valeur de la fréquence est un paramétre important
qui influence significativement la durée des phases I et II. La figure 59 illustre cette
affirmation. On y remarque que la phase I est d’autant plus courte que la fréquence des
impulsions est ¢élevée. L amplitude créte atteinte par le courant augmente également avec la
valeur de la fréquence. On peut interpréter ces observations en considérant que 1’utilisation
d’un signal d’excitation pulsée a une fréquence de quelques kHz génére un « effet mémoire »
[Aga 1995]: 'impulsion de tension arrive dans un milieu qui n’est pas isolant, mais dans
lequel subsiste une densité résiduelle d’électrons produits par les impulsions précédentes et
qui dépend donc de la fréquence du signal. L’augmentation de cette fréquence, en élevant la
densité d’électrons résiduelle, favorise la production d’ions positifs et la mise en place d’une
émission secondaire efficace, et donc I’apparition rapide d’un courant de décharge important.
Sur les trois courbes 2.2 kHz, 1.4 kHz et 1.3 kHz présentées, si I’on estime la fin de la phase I
respectivement a 1.5, 2.5 et 3 us, alors la quantité de charge de la phase I s’¢léve dans les 3

cas 2 107°C environ. Ainsi, il semblerait qu’il existe un seuil de quantité de charge, ici égal

4107°C environ, a partir duquel I’émission secondaire, et donc la décharge, se met en place
efficacement.
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Figure 59: allure de I'impulsion de courant selon la fréquence d'excitation. Durée
d’impulsion : Sps. Tube 99% neon-1% xénon a 45 mbar. Tension appliquée : 1kV

b) Conséquence sur I’allumage

La valeur de la fréquence, en influengant la densité €électronique du milieu, a une
action significative sur le processus d’allumage, et notamment sur la tension. La valeur de la
tension minimum a appliquer aux bornes de I’enseigne pour y obtenir une décharge
luminescente a ét¢ mesurée en fonction de la pression. La figure 60 présente les valeurs
obtenues en fonction de la pression pour deux fréquences différentes. On constate que
I’augmentation de la fréquence des impulsions permet d’abaisser significativement, au-dela
d’une dizaine de mbar, le seuil de tension nécessaire a 1’allumage de la décharge. Ceci
découle directement de 1’effet mémoire. A basse fréquence, les électrons disposent du temps
nécessaire pour se recombiner en quasi-totalité avant I’arrivée de I’impulsion suivante.
L’impulsion arrive donc dans un milieu quasiment isolant. A plus haute fréquence, une
densité résiduelle d’¢lectrons plus forte demeure dans le milieu : ’impulsion arrive dans un
gaz plus fortement ionisé, la croissance de 1’avalanche électronique, puis I’apparition de
I’émission secondaire, est favorisée et nécessite des tensions de claquage moins ¢élevées. Une
conséquence expérimentale directe de cela est la possibilité d’allumer une décharge, a tension
fixe, en ¢levant simplement la fréquence d’excitation, ce qui  a pour effet de faire chuter la
tension nécessaire a I’amorcage de la décharge.

82



2500

¢ 2 kHz

— - 4 Khz
2 2000 - .
2
S >
S , -
E 1000 - -
wn * -
c ' o, i
2 500 | °

O T T T T

0 20 40 60 80 100

Pression de mélange (mbar)

Figure 60: valeur de la tension minimum aux bornes du tube en fonction de la
pression de mélange. La tension retenue est celle affichée par I’alimentation continue,
multipliée par le coefficient de transformation nominal du transformateur de sortie.

Afin de compléter ces mesures ¢lectriques, des enregistrements CCD dans le visible
ont ¢t¢ réalisés en sortie d’électrode (2 2mm de la céramique, figure 61) pour différentes
valeurs de fréquences. Sous 1kV et une durée d’impulsion courte (qques ps), 1’utilisation
d’une fréquence tres basse (quelques centaines de Hertz) donne généralement naissance a une
impulsion de courant tres faible ; le plasma s’établit transitoirement en sortie d’¢lectrode en
suivant les oscillations amorties de la tension (figure 62 a) et b), courbes a 400 Hz) ; la
colonne positive reste trés peu lumineuse. Ceci semble traduire une difficulté de mise en
place de I’émission secondaire lorsque la fréquence, et donc la densité électronique résiduelle
pulse a pulse, est trop faible. Lorsque la fréquence augmente suffisamment, on observe que le
plasma, en sortie d’¢lectrode, atteint, plus ou moins rapidement selon la valeur de fréquence,
un régime stable (figure 62 a) et b), courbes a 1.5 et 2.2 kHz). Les impulsions de courants
atteignent des valeurs crétes de plusieurs amperes et la colonne positive est alors bien
lumineuse. Ceci tend a confirmer 1’hypothése d’une forte influence de la densité €électronique
résiduelle sur I’émission secondaire et sur I’allumage de la décharge.
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Figure 61: croquis et photographie correspondante de la zone observée en sortie d'électrode.

Pulse : Sps, 1.5 kHz.
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Figure 62: allure a) de la luminosité du plasma en sortie d'électrode et b) de I'impulsion de

tension selon la fréquence.
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2. Influence de la durée d’'impulsion
a) Couplage durée d’impulsion-fréquence

On a cherché a mesurer I’influence de la durée d’impulsion sur les caractéristiques de
la décharge. Il est apparu trés vite que la puissance a la prise augmente fortement lorsque la
durée d’impulsion s’¢leve, générant des valeurs de consommation électriques incompatibles
avec des applications commerciales et méme supérieures aux tolérances de GECOPULSE.
Ainsi, en passant de 1 ps a Sus de durée d’impulsion, la puissance a la prise passe de 20 a 120
W. Afin de conserver une puissance ¢€lectrique raisonnable aux durées d’impulsion élevées,
on a choisi de diminuer la valeur de la fréquence d’excitation. La figure 63 correle la
fréquence des impulsions et leur durée pour conserver une puissance a la prise constante de
60W.
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Durée d'une impulsion (us)

Figure 63: fréquence nécessaire a la conservation d’une puissance prise de 60W selon la durée
d'impulsion. Décharge néon-xénon (1% de xénon) a 40mbar en flux.

La figure 64 présente I’allure des impulsions de courant correspondantes a 3 couples
durée d’impulsion-fréquence présentés dans la figure 63. L’augmentation de la durée
d’impulsion s’accompagne d’une augmentation de la valeur pic atteinte par I’impulsion de
courant. On remarque l’allongement de la phase I de I’impulsion. La diminution de la
fréquence d’excitation tend en effet, comme on 1’a vu précédemment, a diminuer la densité
¢lectronique résiduelle moyenne dans le milieu, ce qui rallonge le délai d’apparition d’un
bombardement ionique efficace des ¢lectrodes. Finalement, on obtient une élévation
significative de la quantité de charges (figure 65), dont on peut supposer qu’elle refléte bien,
en premicre approximation, I’évolution de la densité d’ions xénon atomiques.
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b) Effet sur I’émission post-décharge

Le mod¢le simplifi¢ a montré que la production de VUV post-décharge était liée au
repeuplement des niveaux du xénon neutre suite a la recombinaison dissociative d’ions
moléculaires. On rappelle ci-dessous les équations principales de production et de
recombinaisons de ces ions moléculaires. Outre la densit¢ de neutres, on note que la
production d’ions moléculaires dépend de la densité d’ions de xénon atomique.

Production d’ions moléculaires :

Xe"+Xe+Ne =2 Xe2"+ Ne R4

Xe" +2Ne =2 NeXe® + Ne R5

Recombinaisons dissociatives d’ions moléculaires :

Xe2" + e 2 (Xe2*) instable >Xe* + Xe R9
NexXe" + e 2 Xe* + Ne R10

On a montré dans le a) précédent que 1’augmentation de la durée d’impulsion permet
d’augmenter la quantité de charges produites au cours de I’impulsion et donc, a priori, la
densité de Xe". La quantité de charges augmente ainsi d’un facteur 2 environ entre 5 et 10 ps,
et de plus d’un facteur 5 environ entre 5 et 20us. Les courbes de la figure 66, obtenues via le
modele simplifié présenté au chapitre III, illustrent comment 1’augmentation de la densité
initiale de 1’ion de xénon d’un facteur 2 ou 5 pourrait agir sur le peuplement post-décharge de
Xe (1s,) pour une décharge contenant 49 mbar de néon et 1 mbar de xénon.

Des mesures spectroscopiques, au moyen du PM sensible au VUV monté sur le
spectrometre principal, ont été réalisées afin d’observer 1’évolution temporelle de la raie a 147
nm en fonction de la durée d’impulsion. L’étude a été menée sur une décharge Penning de
néon-xénon a 40 mbar de pression de mélange. La proportion de xénon est de 1%, le diamétre
interne du tube est 13 mm. Comme les résultats du modele permettaient de le pressentir,
I’augmentation de la densit¢ d’ions, obtenue expérimentalement en élargissant la durée
d’impulsion, permet d’améliorer trés significativement 1’intensité du flux VUV post-décharge
(figure 67). On notera cependant qu’expérimentalement, a partir d’une certaine durée (environ
20 ps), ’émission post-décharge enregistrée n’augmente plus. Dans cette gamme de durée
d’impulsion, la décharge prend un aspect filamentaire.
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Figure 66: illustration de ’influence potentielle de la densité de 1'ion de xénon pour le
peuplement de Xe(1s4) post-décharge. Densité initiale de Xe(1s4) fixée a ~1E+10 em™.
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Figure 67: spectroscopie résolue en temps de la raie 2 147 nm du xénon. Décharge néon-
xénon (1% de xénon) a 40mbar en flux.
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¢) Décharge filamentaire

Comme on I’a vu dans la premiere partie de ce chapitre, on admet communément que
la contraction de la décharge dépend de la pression P, du courant de décharge et du rayon r du
tube a décharge. Dans le cas d’une décharge Penning 99% néon-1% xénon d’une durée de 2us
réalisée dans un tube de 13 mm de diameétre interne, on a mis en évidence que la contraction
peut débuter a partir de 40 mbar environ. Lorsque la valeur critique du produit P.r n’est pas
atteinte (par exemple pour P=10 mbar), I’augmentation de la durée d’impulsion (dans les
limites de notre gamme) ne modifie pas significativement 1’aspect de la décharge. Par contre,
lorsque la valeur critique de P.r est dépassée, une augmentation de la durée d’impulsion (et la
diminution de fréquence associée) va amplifier le phénomene de contraction jusqu’a la
formation d’un filament brillant. La figure 68 illustre I’allure d’une décharge a 40 mbar pour
une durée d’impulsion de 2us (faiblement contractée) et une durée d’impulsion de 21us
(formation d’un filament brillant). Ainsi, malgré I’augmentation de la quantit¢ de VUV
produit au cours d’un cycle décharge/post-décharge, le flux VUV et I’éclairement fourni par
le luminophore chutent trés fortement. La figure 69 compare 1’évolution de la quantité de
lumiere VUV sur un cycle décharge/post-décharge et 1’évolution du flux VUV moyenné dans
le temps. Les performances en termes d’éclairement, mesurées sur une enseigne scellées dans
des conditions proches, apparaissent sur la figure 70.

2us ; 4900 Hz 21us ; 244 Hz

Figure 68: illustration de 1'allure de la décharge pour le couples de valeurs (2us; 4900 Hz) et
(21 ps; 244Hz). Puissance prise : 60W. Décharge néon-xénon (1% de xénon) a 40mbar
en flux.
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Figure 70: évolution typique de 1'éclairement produit par une décharge néon-xénon en
fonction de la durée d’impulsion, & puissance prise constante: SSW. Enseigne scellée
néon-xénon (1% de xénon) a 45 mbar.
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A Dinverse de cela, il est apparu que le maintien d’une fréquence a une valeur
suffisante (~quelques kHz)  permet d’éviter la formation d’un filament, malgré
I’augmentation de la durée d’impulsion, mais entraine, on I’a vu, des consommations
¢lectriques trop importantes. Le passage a I’état filamentaire semble donc plus fortement lié
a la diminution de la fréquence qu’a 1’¢lévation de la durée d’impulsion. Le noyau en ferrite
du transformateur de sortie de GECOPULSE agit comme un filtre passe-haut, qui atténue les
signaux basse fréquence. Ainsi, la puissance ¢lectrique perdue est plus importante lorsque le
signal d’excitation est basse fréquence, ce qui pourrait étre en partie a l’origine de la
formation du filament (figure 71).
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Figure 71: distribution de la puissance électrique a différents niveaux du dispositif expérimental
selon la fréquence. Enseigne scellée néon-xénon (1% de xénon) a 45mbar.

Afin d’¢éliminer I’effet de filtrage basse fréquence, le transformateur de sortie a été
supprimé. L’étude de la décharge dans ces nouvelles conditions fait 1’objet de la section
suivante.

3. Amélioration des performances de GECOPULSE

Le transformateur de sortie a été supprimé, et GECOPULSE a ét¢ modifié pour
délivrer directement des impulsions kV. Ce nouveau prototype est not¢ GECOPULSE II. La
modification consiste principalement dans le choix de transistors IGBT tolérant une
différence de potentiel importante. Une conséquence de I’absence de transformateur est la
modification de 1’allure de tension (figure 72 a) ), qui ne subit plus d’altération par effet
capacitif ou inductif. Par contre, I’'impulsion de courant ne subit pas de modification notable
par rapport a ’allure obtenue avec transformateur (figure 72 b)). Le maintien de la tension a
une valeur constante tout au long de I'impulsion semble avoir une 1égére influence sur
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I’allure temporelle des raies émises par le xénon. La figure 73 illustre ceci avec la raie visible
a 467.1 nm et la raie IR a 823.2 nm de longueur d’onde. Contrairement a ce que ’on a pu
observer précédemment (Chapitre III), le rayonnement issue du xénon connait une phase de
croissance monotone jusqu’a I’extinction de I’'impulsion. Comme on 1’a vu au chapitre III,
une légere modification dans la température électronique des ¢électrons de la colonne positive
suffit pour modifier fortement les valeurs de certaines sections efficaces de collisions
¢lectrons-atomes (figure 33, courbes [7] et [8]). On peut penser que la modification de
I’alimentation électrique, en agissant méme légérement sur 1’énergie des électrons, influence
les processus de collisions et modifie I’allure du rayonnement en phase de décharge. Le
rayonnement émis par le néon (588.2 nm ici) conserve quant a lui une allure similaire a celle
présentée au chapitre III.

On notera enfin que la gamme de largeur d’impulsion exploitable par GECOPULSE
IT a été étendue vers les courtes durées jusqu’a 0.5 us environ, afin de vérifier leur intérét. La
durée maximum d’impulsion de ce nouveau prototype est de 8 us environ.
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Figure 72: allure typique d’une impulsion a) de tension b) de courant fournis par Gecopulse

sans transformateur de sortie. Tube scellé néon-xénon (1% de xénon) a 45mbar.
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Figure 73: évolution temporelle de quelques raies du xénon et du néon sans transformateur
de sortie sur Gecopulse.

En I’absence de transformateur de sortie, on constate que la puissance regue par
I’enseigne est trés proche de la puissance fournie a GECOPULSE 1I (figure 74). En outre, on
n’observe pas de passage a 1’état filamentaire. Cependant, la forte production de VUV (liée a
I’augmentation de la durée d’impulsion) reste contrebalancée par la diminution de fréquence
nécessaire au maintien d’une puissance constante. L’éclairement (figure 75), mesuré dans des
conditions similaires sur une enseigne scellée, diminue ainsi de fagon trés progressive sur une
plage allant de 2us a 8 us (durée maximum pour ce prototype). On notera en regard de ce
graphique qu’en dessous de 1lps, les valeurs d’éclairement chutent trés fortement,
conséquence de I’absence d’une émission de post-décharge significative suite a une impulsion
« trés » courte.
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Figure 75: allure de I’éclairement selon durée d'impulsion lorsque I’excitation pulsée kV est
fournie directement par Gecopulse sans transformateur de sortie. Tension appliquée : 1kV.
Puissance prise: SSW. Enseigne scellée néon-xénon (1% de xénon) a 45 mbar.
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4. Conclusion partielle

Dans cette partie, il est apparu que la fréquence de 1’excitation impulsionnelle joue un
role important pour I’allumage de la décharge. En effet, en régime impulsionnel, chaque
impulsion arrive dans un milieu qui n’est pas isolant, mais dans lequel subsiste une densité
¢lectronique résiduelle dont la valeur augmente avec la fréquence du signal d’excitation.
Grace a cet effet mémoire, les tensions de claquage de la décharge peuvent étre abaissées, et
I’allumage du plasma est accéléré.

On a également démontré que la valeur de la durée d’impulsion posséde une forte
influence sur la production de VUV post-décharge : effectivement, de fortes durées
d’impulsions créent dans le milieu des densités d’ions de xénon atomiques importantes, ce qui
favorise la production d’ions moléculaires. Cependant, pour maintenir une puissance
constante a la prise, il est nécessaire de diminuer la fréquence. A cause de cela,
I’¢largissement de la durée d’impulsion s’accompagne d’une forte diminution du flux VUV
moyen et, pour des pressions de quelques dizaines de mbar, d’une amplification de la
contraction due a la pression conduisant finalement a la formation d’une décharge
filamentaire. La conséquence est une forte baisse d’excitation du luminophore. La
suppression du transformateur de sortie, en faisant disparaitre les pertes fers, a permis de
limiter significativement la diminution du flux VUV et la contraction de la décharge.
Cependant, un tel systéme peut poser des problémes de compatibilité électromagnétique entre
I’é¢tage de commande de GECOPULSE II (signaux TTL) et son étage de puissance
(fonctionnant alors au kV) ; il s’agira donc sans doute a I’avenir de définir et de concevoir un
transformateur ayant le minimum de pertes dans la bande de fréquence que I’on souhaite
utiliser. On a également pu constater que I’utilisation d’impulsions trés courtes n’est pas
efficace a cause d’une quasi absence de rayonnement VUV post-décharge.
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C. Etude du vieillissement

Un autre ¢élément a prendre en compte pour évaluer la potentialité des enseignes néon-
xénon a remplacer les enseignes au mercure est leur comportement dans le temps.
Actuellement, les tubes fluorescents a cathodes froides atteignent des durées de vie
supérieures a 10 000 heures. Cette partie se propose de présenter 1’étude faite sur la durée de
vie des enseignes néon-xénon en fonction de la pression du mélange et de sa composition.

1. Facteurs limitants

a) Pulvérisation cathodique

Dans un tube fluorescent a cathode froide, les ions et les neutres rapides peuvent
générer la pulvérisation progressive du matériau de 1’électrode. On pourra consulter la
référence [Péd 1999] pour plus de détails sur les mécanismes de la pulvérisation. Ce
phénomene est I’un des principaux facteurs limitant la durée de vie des enseignes au mercure
basse pression. Dans sa thése de doctorat, Hugues Capdeville [Cap 2001] a présenté le calcul
du taux de pulvérisation cathodique pour deux mélanges binaires de gaz rares (néon-argon et
néon-xénon). Les conditions de simulations prennent en compte des tubes munis d’¢lectrodes
planes de fer pur. La distance inter-électrodes est de 0.5 cm et la pression de 6 mbar. La

densité de courant est fixée & 6mA.cm™. Les résultats obtenus (figure 76) montrent une
influence néfaste du pourcentage de néon sur la pulvérisation cathodique, ce qui suggere
quun moyen de limiter la pulvérisation est d’utiliser des mélanges contenant un faible
pourcentage de néon (de 1’ordre de 10 %). Dans ces travaux, il est cependant précisé que la
rédéposition des particules de métal sur 1’électrode n’a pas été prise en compte pour le calcul
du taux de pulvérisation des électrodes, et que cela pourrait biaiser les résultats. La
redéposition consiste en la diffusion a la cathode de particules métalliques thermalisées, et
dépend donc de la densité de neutres [Cap 2001]. Expérimentalement, nous avons montré
qu’une forte densité de néon permet d’améliorer, certainement en accélérant la thermalisation
des particules pulvérisées, la durée de vie des électrodes. Nous reviendrons sur ce résultat
ultérieurement.
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Figure 76: flux de particules pulvérisées pour deux mélanges (néon-argon et néon-xénon)
en fonction du pourcentage du gaz lourd. Source protégée [Cap_2001].

b) Piégeage du xénon

Un facteur limitant également la durée de vie d’une décharge néon-xénon est le
piégeage du xénon par incrustation aux parois de I’ampoule ou bien aux électrodes. Ce
phénomene a été retenu pour expliquer 1’évolution de la couleur de la décharge, qui passe du
bleu-violet (produit par les raies visibles du xénon) au rouge (produit par les raies visibles du
néon), lors des premieres expériences de vieillissement menées au GREMI ([Cap 2001],
[Rob 2005]) sur des enseignes néon-xénon basse pression. La baisse de la pression partielle
de xénon par piégeage se traduit par la diminution du rayonnement VUV mais également par
une diminution de la probabilité de désexcitation du néon par quenching, ce qui favorise
I’apparition de raies d’émission du néon. Des études ([Leh _2007], [Dip_2007]) sont en cours
pour déterminer les potentialités d’électrodes creuses grillagées ou céramiques dans la
limitation de la collection du xénon par les électrodes.

2. Expériences a basse pression

Dans un premier temps, il est utile de présenter les résultats obtenus sur le
comportement dans le temps d’un tube muni d’électrodes creuses (fer-nickel/ BaF2 )
contenant 10 mbar d’un mélange de 90% de néon et 10% de xénon (soit 1 mbar de xénon).
L’excitation est de type pulsée (largeur d’impulsion : 2us ; fréquence : 4 kHz). Conformément
a ce que ’on vient d’évoquer, une pulvérisation importante des électrodes est observée au
cours de I’expérience. Cette pulvérisation est a 1’origine d’un dépot de métal sur les parois de
I’enseigne a proximité des électrodes (voir photographie de la figure 77). La dégradation des
¢lectrodes compromet 1’établissement de la décharge qui stoppe d’elle-méme 500 heures
environ apres allumage.

99



Electrode
neuve

Electrode

pulvérisée
Figure 77: dép6t métallique entourant I’électrode d’une enseigne basse pression (10mbar)
aprés 500 heures de fonctionnement. Comparaison avec une électrode neuve.

Si I’on s’intéresse aux valeurs d’éclairement (en Lux) mesurées sur le luminophore
pendant I’expérience, on voit une forte chute de la luminosité de 1’enseigne au cours des 200
premieres heures de fonctionnement (figure 78, courbe a 10% de xénon). Au-dela, on observe
une ¢lévation brutale de la valeur d’éclairement fournie, et une dérive rapide des coordonnées
chromatiques (figure 79 et 80, courbe a 10% de xénon). La chute de 1’éclairement au cours
des 200 premicres heures peut étre attribuée au piégeage progressif du xénon. L’augmentation
brutale de la luminosité, accompagnée d’une forte variation des coordonnées chromatiques,
traduit I’augmentation des probabilités de désexcitation radiative du néon, qui subit de moins
en moins la désexcitation par quenching avec le xénon.

Afin de palier le probléme de disparition du xénon, un tube a 10 mbar contenant 30%
de xénon (soit 3 mbar) a été réalisé et mis a vieillir dans les mémes conditions d’excitation
¢lectrique. Les résultats en éclairement sont visibles sur la figure 78 (courbe a 30%). On
remarque que la luminosité diminue nettement plus lentement. Par ailleurs, on observe que
les coordonnées chromatiques (figure 79 et 80, courbes a 30%) évoluent peu au cours de
I’expérience. Ainsi, la disparition du xénon peut étre compensée par 1’utilisation d’une
pression partielle suffisante de ce gaz. Par contre, le phénoméne de pulvérisation des
¢lectrodes reste présent, provoquant 1’arrét de la décharge quelques centaines d’heures
seulement apres 1’allumage.
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Figure 78: valeur d'éclairement en fonction du temps pour deux mélanges néon-xénon a
10 mbar contenant respectivement 10 et 30 % de xénon.
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Figure 79: coordonnée x en fonction du temps pour deux mélanges néon-xénon a
10 mbar contenant respectivement 10 et 30 % de xénon.
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Figure 80: coordonnée y en fonction du temps pour deux mélanges néon-xénon a
10 mbar contenant respectivement 10 et 30 % de xénon.

3. Expériences a pression intermédiaire

Comme on a pu le vérifier au travers des résultats obtenus au cours de la présente
¢tude, I'utilisation d’un mélange néon-xénon a pression intermédiaire contenant une forte
proportion de néon et une faible proportion de xénon est une condition nécessaire a
I’optimisation de la production de VUV atomique via la recombinaison dissociative d’ions
moléculaires. Ainsi, un tube contenant un mélange de 95% de néon et 5% de xénon a 50
mbar (soit 2.5 mbar de xénon) a été réalisé et mis en vieillissement sous excitation
impulsionnelle (largeur d’impulsion : 2us ; fréquence d’excitation : 4kHz). L’expérience a
¢été menée sur 3000 heures.

Concernant les relevés photométriques (figure 81), on note qu’au bout de 3000 heures,
le flux conserve une valeur proche de sa valeur de départ. Les coordonnées chromatiques
conservent en outre des valeurs stables (figure 82). Ceci est une conséquence attendue de
I’utilisation d’une pression partielle de xénon de 2.5 mbar, qui permet de limiter les effets du
piégeage, comme pour les enseignes a basse pression contenant un fort pourcentage de
xénon. Par ailleurs, 1’absence de pulvérisation des électrodes a permis a 1’enseigne de
fonctionner jusqu’a 1’arrét volontaire de 1’expérience, apres 3000 heures de marche. Ainsi,
malgré une forte proportion de néon, I’augmentation de la pression de mélange permet de
réduire considérablement la pulvérisation des électrodes. Ce résultat est sans doute li¢ a la
redéposition de particules de métal sur 1’¢lectrode. L’augmentation de la pression dans
I’enseigne permet vraisemblablement d’accélérer la thermalisation des particules pulvérisées,
et de favoriser leur redéposition sur la cathode [Cap 2001].
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Figure 81: valeur d'éclairement en fonction du temps pour un mélange néon-xénon a 50

mbar contenant 5% de xénon.
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4. Conclusion partielle

Les mesures de vieillissement ont montré l'intérét des décharges a pressions
« intermédiaires » (de I’ordre de quelques dizaines de mbar). En effet, dans un mélange néon-
xénon a 50 mbar contenant 5% de xénon, la pression partielle de xénon (2.5 mbar) est
suffisante pour limiter les effets du piégeage du xénon aux électrodes ou aux parois.
L’utilisation d’une pression « intermédiaire » permet de favoriser la redéposition des
particules de métal arrachées aux électrodes, et d’éviter la pulvérisation de ces derniéres, qui
est I’'un des facteurs principaux limitant la durée de vie des enseignes basse pression. Ainsi,
on a pu atteindre une durée de fonctionnement de 3000 heures avec un éclairement quasiment
constant.
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D. Conclusion du chapitre

Les études paramétriques sur les décharges néon-xénon ont permis de dégager des
conditions de fonctionnement intéressantes. D’apres ces études, la configuration la plus
adaptée est celle d’un tube renfermant un mélange Penning de néon-xénon avec un taux de
xénon de quelques pourcents a une pression totale de mélange entre 40 et 60 mbar. Le
pourcentage exact doit résulter d’un compromis entre les performances en éclairement et la
durée de vie. L’excitation impulsionnelle la plus adéquate consiste en une impulsion de
quelques us (2 ou 3) a quelques kHz.

On se propose de comparer une décharge répondant a ces caractéristiques avec une
décharge Ar/Ne/Hg alimentée par un ballast classique. Le graphique de la figure 83 présente
les mesures de I’éclairement provenant d’un tube sans mercure et celles provenant d’un tube
néon-xénon a 60 mbar (1% de xénon). Tout d’abord, on remarque que la décharge en mercure
a un comportement linéaire dans la gamme de puissance étudi€e, ce qui n’est pas le cas de la
décharge néon-xénon. Comme on 1’a vu, mis a part du c6té des trés basses puissances
(quelques W), I’efficacité d’une décharge pulsée de néon-xénon diminue avec la puissance
¢lectrique appliquée, ce qui explique 1’augmentation de I’écart observé dans la valeur de
I’éclairement fourni entre mercure et sans mercure lorsque la puissance électrique s’éleve.
Typiquement, les enseignes mercure utilisées avec le luminophore S15 ont une efficacité de
30 ou 35 Im/W (Annexe B). Pour une dizaine de Watt électrique consommés a ses bornes,
I’enseigne néon xénon a 60 mbar atteint une efficacit¢ de 13 Im/W, ce qui correspond a
environ 40-45% de I’efficacité du tube mercure.

10000 - =
9000 -
8000 -
7000 - AriNe/Hg = gg-igar
6000 - =
5000 - =
4000 - .
3000 -
2000 1 -~
1000 -

O T I I I 1

0 10 20 30 40

Eclairement (Lux)

Puissance électrique aux bornes (W)

Figure 83: efficacité d'un tube néon-xénon a 60 mbar comparée a l'efficacité d'un tube
Ar/Ne/Hg classique selon la puissance appliquée aux bornes.

105



V.Synthese et perspectives

Les travaux de thése présentés ont porté sur 1’étude et le développement d’enseignes
lumineuses sans mercure en régime d’impulsions €lectriques. L’objectif était de proposer des
solutions technologiques aux décharges au mercure, largement employées dans la
signalisation lumineuse publicitaire ou architecturale, afin notamment d’anticiper les
évolutions de la norme RoHS.

Cette ¢tude aura dans un premier temps permis de préciser les mécanismes mis en jeu
dans la production de rayonnement VUV en régime d’excitation impulsionnelle. Sous le
régime pulsée, la production de rayonnement VUV issue de la transition résonante la plus
intense du xénon (147 nm) se structure dans le temps en deux émissions distinctes : une
émission dite de décharge, ayant lieu pendant la durée de 1’impulsion, et une émission de
« post-décharge », apparaissant entre deux impulsions. Au cours de la décharge, le niveau
Xe(1s,) se dépeuple a la fois par désexcitation radiative sur le fondamental (raie a 147 nm),

et par excitation sur des niveaux supérieurs. L’existence de cette excitation successive se
solde par la production de rayonnements visibles ou IR inaptes a exciter les poudres de
luminophore. Les processus d’ionisation du xénon sont également favorisés. L’émission post-
décharge a lieu apres la fin de I’impulsion de courant. Cette émission perdure sur une durée
de quelques centaines de microsecondes, et peut représenter plusieurs fois la quantité de VUV
émise au cours de la décharge. Cette production de VUV correspond a un repeuplement du
niveau Xe(ls,) aprés la fin de 'impulsion. On a vérifié, grice a un modéle simplifié
développé sous scilab, que 1’allure temporelle du rayonnement enregistré est compatible avec
un repeuplement de Xe(1s,) par une recombinaison dissociative d’ions moléculaires, qui est

le mode de recombinaison de charges communément admis comme prépondérant dans des
décharges luminescentes normales a faible densité ¢lectronique et quelques dizaines de Torr
de pression. Ces ions moléculaires se forment a partir de I’ion atomique Xe® par
I’intermédiaire de réactions faisant fortement intervenir la densité des neutres, en particulier le
néon :

+ +
Xe" + Xe+ Ne 2 Xez2" + Ne Formation des ions

>~ moléculaires

Xe" +2Ne 2 NeXe® + Ne
_
—
Xe2" + e 2 (Xe2*) instable DXe* + Xe Recombinaison des
+ charges
NeXe® + e =2 Xe* + Ne
_

Les études paramétriques ont porté essentiellement sur trois types de parametres : les
parametres physiques (pression de mélange, proportion des gaz, diamétre du tube), les
parametres d’ordre électrique (fréquence d’excitation, durée d’une impulsion), et enfin le
temps de fonctionnement. L’objectif des ces études paramétriques était de comprendre
I’influence de ces paramétres et de trouver la meilleure combinaison possible afin
d’optimiser le flux lumineux, 1’efficacité énergétique, et la durée de vie des enseignes.
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Il est apparu expérimentalement que la pression partielle de néon est un facteur
influengant fortement le flux VUV émis par le xénon en phase de post-décharge. Ceci est
cohérent avec les équations de formations des ions moléculaires présentés ci-dessus, qui

dépendent fortement de la densité de néon (notamment I’exciplexe ionique NeXe® dont la
formation dépend de [Ne]®). Il est apparu par ailleurs que la proportion de xénon est un

¢lément important dont dépendent fortement les caractéristiques de la décharge : une trop
forte pression partielle de xénon nuit a I’homogénéité et au maintien de la décharge. Ceci
peut s’expliquer par le fait que le coefficient d’émission secondaire du couple xénon-
¢lectrode activée est 1000 fois inférieur au coefficient d’émission secondaire du couple
néon-¢lectrode activée. A I’inverse, si la proportion de xénon est trop faible, le
phénomene de quenching du Ne* par le Xe baisse, ce qui se traduit par I’augmentation de
la désexcitation de Ne* par transitions radiatives et par une forte dérive des coordonnées
chromatiques de I’enseigne. Ainsi, il est apparu qu’une proportion de xénon de 1 % était
suffisante pour assurer un quenching efficace sans compromettre le fonctionnement de la
décharge sur une large plage de pression (de 10 a 100 mbar). Ces observations ont justifié
notre intérét a étudier plus en détail les potentialités d’une décharge 1%xénon 99%néon
en fonction de la pression de mélange. On a montré que la raie a 147 nm est la source
majoritaire d’excitation du luminophore sur la plage 10-100mbar. En cohérence avec les
résultats du modele simplifié élaboré sous scilab, on a pu montrer expérimentalement, en
enregistrant le signal émis par un petit ¢lément de surface de plasma, que I’augmentation
de la pression de mélange entraine localement 1’¢lévation de la production de VUV post-
décharge. Parallélement a I’augmentation du rayonnement VUV enregistré, 1’émission du
luminophore augmente également jusqu’a quelques dizaines de mbar mais finit par
atteindre une valeur plafond. Cette saturation résulte d’une contraction progressive de la
décharge lorsque la pression du mélange augmente. L’apparition de cette contraction
dépend du produit de la pression de mélange par le rayon du tube. La valeur critique de ce
produit, au-dela de laquelle la décharge 1%xénon 99%néon se contracte, a été estimée a
20 Torr.cm, valeur qui est atteinte, dans une ampoule de 13 mm de diametre, pour une
pression de 40 mbar. On a montré expérimentalement que la réduction du diametre des
tubes permet de ne pas dépasser la valeur critique de P.r tout en augmentant la pression de
mélange au-dela de 40 mbar. D’aprés les mesures, 1’efficacité dépend a la fois de la
pression du mélange et de la puissance électrique. Il est apparu que chaque pression
présente un maximum d’efficacité qui lui est propre, mais qui est atteint dans tous les cas
pour une puissance ¢lectrique de 'ordre de quelques W. Compte tenu de cette
observation, il apparait plus intéressant en terme d’efficacité de partager une puissance
¢lectrique donnée entre plusieurs lampes (pour les faire fonctionner chacune a basse
puissance) que de I’injecter a une seule lampe (qui va fonctionner alors avec une faible
efficacité).

L’¢tude de D’influence des parametres électriques a mis en évidence certains
mécanismes propres a I’excitation impulsionnelle. Tout d’abord, [’utilisation d’un signal
impulsionnel génére 1’existence d’un « effet mémoire », lequel est dépendant de la
fréquence des impulsions : chaque impulsion arrive dans un milieu non isolant, mais dans
lequel subsiste une densité ¢électronique résiduelle générée par le pulse précédent. Cette
densité résiduelle augmente avec la fréquence et facilite I’allumage du plasma. Des tests
préliminaires ont ét¢ menées pour exploiter ce phénoméne par ['utilisation de trains
d’impulsions (Annexe C). Ensuite, on a vu une forte influence de la durée d’impulsions:
I’¢lévation de la densité d’ions, liée a 1’allongement de la durée des impulsions de
courant, permet d’augmenter la formation d’ions moléculaires et donc la production de
rayonnement VUV suite au repeuplement du Xe(1s,) par recombinaison dissociative. Par

contre, ’augmentation de la durée d’impulsions nécessite une diminution de fréquence qui
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augmente les pertes fers, diminue la puissance couplée au plasma, et, lorsque la pression
est élevée, entraine le passage de la décharge a 1’état filamentaire. Ceci nuit fortement a
I’excitation du luminophore et ce malgré la trés forte amélioration du flux VUV produit
localement. Ces observations s’inscrivent dans une problématique trés proche de celle
rencontrée lors des études paramétriques en pression : on s’apergoit en effet que les
solutions permettant de favoriser les réactions de production du VUV générent une
contraction de la décharge pénalisante. On notera que certains travaux [Tod 2007] ont
montré comment ['utilisation d’électrodes externes permet d’améliorer la diffusion des
métastables vers les parois de tubes a décharge en xénon. La aussi, une étude préliminaire
au GREMI a montré la possibilité d’allumer, dans une enseigne identique a celles utilisées
dans cette thése, une décharge de xénon pur a plusieurs dizaines de mbar de pression a
I’aide d’¢électrodes externes (Annexe D).

Enfin, dernier parametre étudié, la durée de fonctionnement a été fortement améliorée
par 'utilisation de pressions de mélange relativement élevées. En effet, deux phénomenes
principaux contrdlent la durée de vie d’'une enseigne en néon-xénon: le piégeage du
xénon, par incrustation aux parois ou aux électrodes, et la pulvérisation cathodique. Les
études ont montré qu’une pression partielle de xénon de quelques mbar suffit a limiter les
effets du piégeage du xénon sur la constance du flux lumineux émis par le luminophore.
Cet ordre de pression partielle est typiquement ce que I’on a dans une décharge a quelques
dizaines de mbar de pression de mélange et quelques pourcents de xénon. Par ailleurs, la
pulvérisation des électrodes, qui, & basse pression, compromet le fonctionnement de la
décharge au bout de quelques centaines d’heures de fonctionnement seulement, n’a pas été
détectée dans les décharges haute pression méme apreés plusieurs milliers d’heures de
fonctionnement. Cette absence de pulvérisation est sans doute due a la redéposition des
particules pulvérisées, dont la thermalisation est fortement favorisée par la pression de
mélange.

Ainsi, on peut dire que cette étude aura permis de mieux cerner les principaux
mécanismes entrant en jeu dans la production de rayonnement VUV par une décharge de
néon-xénon en régime pulsée. La réalisation d’un modele simplifi€é de cinétique
réactionnelle a mis clairement en évidence le role de la recombinaison dissociative dans
cette production de VUV. Les études paramétriques, corroborant les résultats du modéele,
menent a la conclusion que l’augmentation des densités de neutres, mais également
I’augmentation de la densité d’ions atomiques, sont un moyen efficace d’augmenter la
production de rayonnement VUV. Mais, dans les deux cas, la contraction de la décharge
ne permet pas d’en bénéficier complétement. Afin d’améliorer 1’excitation du
luminophore, les recherches devront a I’avenir déterminer le moyen de limiter la
contraction de la décharge. Ceci peut passer, comme on 1’a vu, par un choix adapté de
diametre de tube, mais également peut étre par 1’utilisation d’électrodes externes. En
outre, la limitation des pertes d’énergie sera une voie de recherche a poursuivre : les
sources de pertes semblent étre essentiellement le rayonnement IR discret du xénon, mais
¢galement 1’échauffement des €lectrodes par bombardement ionique et 1’échauffement du
verre par effet Stokes. La limitation des pertes par effet Stokes pourrait passer par
I’utilisation d’un rayonnement VUV moins dur que 147 nm. Le rayonnement excimeére a
173 nm pourrait constituer un bon candidat, mais 1’obtention d’un tel rayonnement
nécessite une élévation importante de la pression dans le tube, et 1’apparition du
phénomene de contraction qu’il faudra résoudre. Par ailleurs, la question de 1’adaptation
des poudres de luminophore au rayonnement atomique du xénon reste entiére. Nous avons
utilisé une poudre de luminophore proposée par Aupem Sefli, car largement utilisée en
pratique. L’observation du spectre d’excitation de poudres de chimie différentes permet
de penser que certaines d’entre elles pourraient étre mieux adaptées au rayonnement a 147
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nm, comme la poudre CeMgAli1O19:Tb (figure 84). Le développement de nouvelles
poudres, spécifiquement adaptées a 147 nm, apportera peut-étre a 1’avenir d’autres
possibilités.

Enfin, et bien que les applications d’enseignes lumineuses a flux lumineux important
ne semblent pas encore accessibles a un colit énergétique raisonnable par les décharges
pulsée néon-xénon, ces dernieéres pourraient trouver des débouchés dans certaines
applications basse puissance et faible flux (balisage lumineux par exemple), ou bien
encore dans des applications nécessitant un allumage instantané et indépendant des
conditions de température extérieure (éclairage d’évacuation d’urgence par exemple).
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Figure 84: spectre d'excitation et d'émission du CeMgAl11019 :Tb (donnée OSRAM).
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Décrets, arrétés, circulaires

TEXTES GENERAUX

MINISTERE DE L'ECOLOGIE ET DU DEVELOPPEMENT DURABLE

Amate du 23 novembre 2005 relatif aux modalites de traitement des dechets d'equipements
electriques ot électroniques pravues a Iarticle 21 du décret ne 2005829 du 20 juillet 2005
relatif a la composition des aquipements électriques et électroniques et a I'élimination des
dechets issus de ces aquipements

MOR : DEVPORE04464

La ministre de 1'écologie et du développement durable et le ministoe dalégné 4 1'industoie

Vo le code de Ienvironnement, notamment le titre IV de son livee W

Vo le code de la santé publigue, notamment som agticle R, 1333-27 ;

Vo le code do traveil, notamment son article R, 231-531

Vo le décret n* 57-39 do 2 févrer 1987 selarif 4 la mise sur le marché & I'utilisation et 4 1"élimination des
polychlorobighényles et polvchloroterphényles ;

Vo le décrer nf Z005-32% do 20 juillet 2005 relatif & la composition des équipementss electriques et
électonigues et 4 'élimination des dachers guoi en sont issus,

Agrétent :

Art. 1*. = Les stmtions de transit de déchers daqmpmmts Elecmques Bt electmmques et les sites da

treifement de ces memes dechets repondent aux exigences fixées & 'annexe do présent arréte.

Art. 2. - En application du dernies alinéa de l'article 21 du decret du 20 juille: 2005 susvise, les dechets
d équipements électriques et électroniques collectds sélectiverment font 1'objet du traitement suivant :

1. Aup minimum les substances, préperations ef COMPOsants ci-aprés doivent étre retinés de tour déchet
d'equipements eleciziques et electroniques :

- candensateurs contensnt du polychlorobiphényle (PCB), conformément ao déeret du 2 février 1957
SUEVISE

— composants contenant du mercuse, tels que les interruptenss ou les lampes & rétroéclairage ;

— piles et accumulatenss ;

— cares de circuits imprimes de talaphones mobiles et de toot sppaseil d'une maniére genérale si la surface
de la carte de cirenit imprimé est sopérienre 4 10 centimétres caroas |

— cartouches de toner, Hgnide ou en pite, ainsi gqoe les toners de couleur

— matigres plastiques contenant des retardstenss de flamme bromes

— dechets d amiante st compossnts contensnt de 1'smisnte ;

— tbes cathodiques ;

— chloroflvorocarbones (CFC), hvdrochlosoflvorocarbone (HCFC) ou  hvdroflucrocarbone (HEC),
hydrocarbures (HC) ;

— lampes i décharge ;

— écrans & cristanx ligoides (ainsi qoe leur boitier le cas échéant) d'une sorface supérieurs & 100 centimétoas
carses et tons les ecrans reiroeclaires par des lampes & decharge ;

— cables electriques exterienss ;

— composants contenant des fibres ceérsmigues refractsires tels que décrits 4 annexe 1 de aremne du
20 =vril 1994 modifié relatif 4 la déclaration, la classificstion, 1'emballage et 1'&tiquetage des substances |

— composants contenant des substances radiosctives 4 'exception des composants en quantités ne dépassant
pas les senils dexemption fixeés su tablean A de 'annexe 13-2 du code de la sanfe publigue ;

— condensatenrs électrolytigues contenant des substances dangerenses (hautenr = 25 mm_ diamétre = 25 mm
o volume propordonnellement similaine).

Les sohstances, preparations ef composants précites doivent etre aliminés ou wvalorisés conformément anx
dispositions de 'article L. 5341-2 do code de 1'environnement.
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2. Les composants ci-aprés de dechets d'eguipements électriques et électonigues faisent 1'objet d'une
collecte sélective doivent stre traites de la maniére indiquée ci-dessous :

— itwbes cathodigues : la couche fluorescente doit étre enlevee ;

— egquipements contenant des gaz préjudicisbles a la couche d'ozone ov présentant un potentiel global de
rechauffement climatique supériens & 15, présents par exemple dans les mousses et les circwits de
refrigararion. Ces gaz doivent 8we enleves et traités selon vne methode adaptée. Les gaz preudiciables 4 la
conche d'ozone doivent étre traités conformement su réglement (CE) n® 2037/2000 du Parlement enropéen
et do Conseil duo 29 juin 2000 relarif & des substances gui appavvrissent la couche d'ozone ;

— lampes & décharge : le mercure doit ére enleve.

3. Compte tenu de considérations environnementsles et de I'utilitd de la réptilisation et du recyclage, les

points 1 et 2 sont sppligunés de manisre 4 ne pas enfrsver une bonne reurilisation et un bon recyclage de
composants ou d’appareils entiers.

Art. 3. - Le waitement selectif effectue per les prodocteurs d'equipements electriques et electroniques ou, le
cas echeant par les oiilisateusrs des equipements professionnels, peomet d'atteindre globalement av plus tasd le
31 decembre 2006, les objectifs de valogsisation de secvelage et de reuntlisation suivants :

— le taux de valorisation est fixe 4 B0 % av moins en poids moven par appareil pour les déchets
d'equipements electriques et électroniques melevant des catégories 1 et 10 de lannexe 1 du décret
ot 2005-529 susvisé, & 75 % pour ceux relevent des catégories 3 et 4, et 4 70 % pour ceux relevant des
catégories 2 5 6, T et 9

— le taux de recvelage et de seutilisation des composants, des mariéres et des schstances est fixe 4 75 % av
moins en poids moven per appareil pour les dechers d'egquipements electriques ef electondigues relevant
des caegories 1 et 10 de 'snmexe 1 du decrer n® 2005-529 spsvise, 2 65 % powr cenx selevant des
catégories 3 et 4, et 4 50 % pour ceux relevant des catdgories 2 5 6, T et 9

— pour les lempes 4 décharge le taox de recyclage et de seutilisation des composants, des matiéres et des
substances est fixé 4 80 % su moins en poids des lampes.

Art. 4. - Le directens de la prévenrion des pollotions et des risques et le directenr générsl des entreprises
sont chargés chacon en ce qui le concerne, de 'exécution du présent arréré qui sera publié au Jowrnal officiel
de lo Républiqua francaise.

Fait 4 Paris, le 23 novembre 2005.

La ministre de 'écolagic
ef du developpement durable,
Poor la ministre et par dalégarion :
Le directeur de la prévention des pollufions
ef des risques, delégué aux FisguUes MOjENTS,
T. TroUuvE
Le mimistre délégué a 'indusirie,
Pour le ministre et par dalégation :
Le directeur géméral des entreprises,
L. Rousseaw

ANNEXE

EXIGENCES TECHNIQUES
AU SENS DE L'ARTICLE 1= DU PRESENT ARRETE

1. Sites d'entreposage de dechers d'agquipements eleciriques et alectronigues sur sites de traifement o station
de transit : les gises appropriéss sont sevétoes de susfaces impermeables munies de dispositifs de collecte des
fuites et le cas echeant de décanteurs et déshuileurs-dégraisseurs ; si nécessaife ces fires Sonf cCoUverias.

2. Sites de traiterment de déchers d'eéquipements electriques et électronigues

— linstallation dispose d'on systéme de pesée des dechess admis ;

— les aites de traitement sont cevemes de susfaces impermesbles mundes de dispositifls de collecte des foites

et, le cas echeéan: de decantencs et deshuileurs-dégraissenss. 5i necessaire ces surfaces sont couvertes :

— les pisces dstacheées démonrées sonf entreposées dans des coNcitions Sppropriéss |

— les piles et accumulateuss, les condensateurs conenant do PCB/PCT et avtres déchets dangereux, tels que

les déchets radioactifs, sont entreposés dans des conditions sppropriées ;

— linstallation dispose d'equipements pour le troitement des esux conformement 4 la réglementstion en

wigneune.
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Décrets, arrétés, circulaires

TEXTES GENERAUX

MINISTERE DE L'ECOLOGIE ET DU DEVELOPPEMENT DURABLE

Arrété du 25 novembre 2005 fixant les cas et conditions dans lesquals Putilisation dans les
aquipements alectriques ot électroniques de plomb, de mercure, de cadmium, de chrome
hexavalent, de polybromobiphenyles ou de polybromodiphenylathers est autorisea

MOR: DEVPOEL04444

Le ministre de l'economie, des finances et de 1'industrie, la ministre de 1'ecologie et do developpement
durshle et le ministre délégné i 1industrie

Yo la directive n* 2002/95/CE du Parlement européen et do Consedl do 27 janvier 2003 modifiée relative 3 la
limitation de 1'vdlisation de certaines svbstances dangerenses dans les equipements elecirignes et electronigoes

Vo le code de Denvironnement, notamment le titee I et le chapitre I do dre IV de son livee W :

Vo le code de la consommation notamment son sricle L. 214-1 ;

Vo le décret n® 99-374 du 12 mai 1999 relatif 4 la mise sur le marche des piles et accomulatencs et 3 leus
aliminaticmn ;

Vo le décrer ¢ 2005-329 du 20 juillet 2005 gelatf & la composition des egquipements electriques et
glectroniques et 4 I"elimination des dachets issos de ces eguipements noOtEMIMent son article 4

Agrétent :

Art. 1*. - Les marésizux homogénes vilisés dans les equipements electriqoes et electrondgues mis sur le
marché & compter du 17 juillet 2006 ne contiennent pas plus de 0,1 % en poids de plomb, de mercure, de
chrome hexavalent, de polybromobiphényles (PEE) et de polybromobiphénylathers (PEDE), et pas plus de
001 % en poids de cadminm.

Art. 2. = L'utilisation de plomb_ de mercure de cadmium_ de chrome hexavalent de polybromobiphényles
ou de polvbromodiphenvlathers dans les equipements électrigues et élecironigues mentionnes 4 1'asicle 1 do
decrer du 20 juiller 2005 susviseé est autorisée pour les usages mendonnes 4 Mannexe du present srréne,

Ces substances peovent en outre etre utilisées dans les piles et accomulatenrs fzisant partie intezrante de
I'equipemnent electrique ef electwonigue dans les conditions prévues par le deécret du 12 mai 1999 susvise.

Art. 3. - Le disecteur general de la concurrence de la consomumation et de la répression des frandes le
directeur de la prévention des pollutions et des risques et le directenr général des entreprises sont charges,
chacun en ce gui le concerne, de D'exécution do présent arrété qui sera publié av Jowmal officiel de la
République francaise.

Fait 4 Paris, le 25 novembre 2005.

La minisitre de I'écologie
et du developpement durable,
Pour la ministre et par délégarion :
Le directeur de la prévention des pollutions
ef des risgues, dElEgNE aur FiSgUES TRAFENTS,
T. TrouVvE

Le ministre de ['écomomie,
des finances et de 'industrie,
Pour le ministre et par délégation
Le directeur général de la concurrence,
de la comsommarion
er de la répression des fraudes,
G. CeEruTTI
Le minisire délégus a I'indusirie,
Pour le ministre et par deélégation :
Le directeur général des emtreprises,
L. RoussEAT
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ANNEZXE

USAGES POUR LESQUELS L'UTILISATION DE PLOME, DE MERCURE, DE CADMIUM, DE CHROME
HEXAVALENT. DE POLYBROMOBIPHENYLES ET DE POLYBROMODIPHENYLETHERS EST AUTORISEE

1. Le mercure dans les lampes fluosescentes compectes lorsque 53 masse ne dépasse pas 5 milligrammes par
lampe.

2. Le mercore dans les twbes floorescents classiques 4 vsage général lorsque sa masse ne dépasse pas:
— poug les fubes halophosphate : 10 millizrammes par lampe ;
pous les tubes triphosphome & dusee de vie nommale : 5 milligremmes par lampe ;
— pour les tubes wighosphore & dusée de vie longue : 8 milligrammmes par lampe.
3. Le mercure dans les mbes fluorescents classiques pour usages spéciaux.
4. Le mercuse dans les sutres lampes non spécifiées dans la présente annexe.
3. Le plomb dans le verre des tubes cathodigues, des composants électroniques et des mbes fluorescents.
Le plomb en tant qu'élément d alliage svec 1'acier lorsque la concentration massique de plomb ne dépasse
pas 035 %, avec |'alominium lorsgue la concentration massique de plomb ne depasse pas 04 % et dans les
alliages de cuivee lorsque la concentration massique de plomb ne dapasse pas 4 T

7. Le plomb dsns les soudores & heute températore de fusion (c'est-i-dire dans les slliages de plomb
contensnt au meoins 85 % en poids de plomb).

Le plomb dans les soudures pour les serveunrs, les svstemes de stockage et de mattices de stockage.

Les eguipements d'infrastroctore de réseaux destineés a la communication la signslisation la transmission
ginsi gu'd la gestion de méseaux dans le domaine des télecommunications.

Le plomb dasns les composants electoniques en céramique (par exemple les dispositfs piézo-glectriques).

3. Le cadmivm et ses composes dans les contacts éleciriques et pour le cadmiage, sauf pour les applicatons
interdites par le dacset n® 94-647 du 27 juillet 1994 selasf 4 la lomitastion de la mise sur le merche et de
I'emploi du pentachlorophencl, do cadmiom et de lenrs composes.

%. Le chrome hexavalent comme anticorsosif poor les svstémes de sefroidissement en scier su carbone dans
les refrigératenss 2 shsorption.

10. Le décabromodiphenylather dans les applications polvmerisées.

11. Le plomb dans les conssinets ef demi-coussinets en plomb/bronze.

12. Le plomb viilise dans les systemes 4 connectenrs & broches conformes.

i3. Le plomb en tant gue matérisn de revetement pour 'anneas en C du modole thermoconductens.

14, Le plomb et le cadminm dans le verre d optique et le verre filtrant

15. Le plomb dans les soudures comportant plos de deux éléments pour la connexion entre les broches et le
bodtier de MICTOPrOCEsSEULs, 4 enens en plcl:mh comprize ente 30 et B5 % en poids.

1. Le plomb dans les sondures visant 4 sésliser une connexion électrique durable entre la puce et le substrat
du semiconduoctenr dans les bodtiers de circunits intégrés 4 puce fetoumes.

@l
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B. Caractéristiques enseigne verte Aupem Sefli

VERT FONCE N°01

Mélange 75 Néon - 25 Argon vapeur de mercure

Designation Ind. Tol.  Mesure  Unit.
Rendement Lumineux ** 2 35 ImiW
Flux linéique #2102 1280 ImiM

Indice de rendu de couleurs * +3 nc IRC
luminance propre g 102 7342 cdim?®

Purete = 47.40 %

Eclairement Shpére @ 30cm ™ 107 12230 |ux
Irradiance 1636 WIM?

Température de couleur * =70 nc °K

Observateur 2 degrés

Resultats
Dominante 526.6 nm
C.LE.Chromacité * x 0.2357
y  0.5641
u 0.1014
v 0.5460
v 0.3640
* : Yaleurs indigues pour les tubes situés dans la zone des blancs
uniguement.
i : Sous 100 ma { ou 50 ma ) suivant indication.

w#® 0 Rendement lampe en condition d'installation optimurmn
#FEF o Tndinua nnor les tuhes colnrés srulement

Source: Aupem Sefli
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C. Excitation par train d’impulsions

Quelques tests ont été menés pour connaitre I’intérét d’exciter le mélange néon-xénon
par un signal pulsé répétant un train d’impulsions plutét qu'une impulsion seule. Les figures
suivantes présentent les deux types de signaux en courant. Il est apparu que 1’utilisation de
trains d’impulsions diminue significativement la tension nécessaire a 1’allumage de la
décharge. On suppose que les premicres impulsions du train permettent de « pré-ioniser » le
milieu, facilitant ainsi la mise en place de la décharge. L efficacité n’est cependant pas, pour
I’instant, améliorée.

Allure du courant pour 1 pulse de 3ps

45
s /
° /]
S
Y ——
1
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O,g \M

0,0E+00 5,0E-06 1,0E-05 1,5E-05

Intensité (A

Temps (s)

Allure courant pour 3 pulses de 1yus séparés de 3us
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D. Décharge dans le xénon avec électrode externe

L’intérét d’utiliser de fortes pressions de xénon réside dans la possibilité par ce biais de
. . . N * .. .o , .,
favoriser la production d’exciméres Xe,. Les transitions radiatives entre les états excités de la

molécule Xe, et I’état fondamental peuvent donner naissance a un rayonnement dit de

continu. Le premier continu (produit par les molécules faiblement liées) s’étend de 150nm a
210 nm de longueur d’onde environ. Le second continu (produit par les molécules plus
fortement liées) est quant a lui centré sur 173 nm environ. Ce rayonnement de continu
présente 1’avantage d’exciter le luminophore sur une large plage de longueurs d’onde et de
réduire les pertes Stokes par rapport a 147 nm. Ce type de rayonnement est entre autre obtenu
par DBD. Les décharges dans les tubes a cathodes froides a hautes pressions de xénon sont en
effet souvent instables et fortement contractées sur 1’axe du tube. Ainsi, des expériences ont
¢té menées, dans nos enseignes, en polarisant une électrode interne et une électrode externe
constituée d’une bande de cuivre souple enroulées a ’autre extrémité de 1’enseigne. La
décharge obtenue est alors stable. Le spectre VUV enregistré montre nettement 1’émission de
premier continu du xénon, et son évolution avec la pression au détriment de la raie atomique a
147 nm.

Electrode externe

Electrode interne

Enseigne xénon avec une électrode externe en régime pulsé.
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Spectre émis par la décharge de xénon pur dans le cas d’une enseigne
possédant une électrode externe et une électrode interne.
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