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INTRODUCTION GENERALE

Les procédés de traitement de surface basés sur les plasmas froids sont couramment
utilisés dans l'industrie pour le dépot de couches minces. Ces procédés basses pressions
nécessitent 'emploi d'un réacteur étanche et d'un groupe de pompage, limitant les
dimensions des surfaces pouvant étre traitées et empéchant les traitements en lignes.
Une alternative consiste a utiliser des plasmas froids établis a la pression
atmosphérique. A cette pression, appliquer une différence de potentiel entre deux
électrodes métalliques pour établir une décharge électrique peut conduire au régime
d'arc, qui est localisé et entraine une tres forte élévation de température bien souvent
synonyme de destruction du matériau a traiter. Pour éviter ce passage a l'arc, une
solution consiste a placer un diélectrique solide dans le passage du courant entre les
électrodes métalliques. Les décharges ainsi générées sont appelées « Décharges
controlées par Barriere Diélectrique » (DBD). En régime normal de fonctionnement (et
pour des distances inter-électrodes millimétriques), une DBD est composée d'une
multitude de micro-décharges s'établissant perpendiculairement aux électrodes. Ces
micro-décharges, dues a un claquage de type streamer, ont une durée de vie inférieure a
la centaine de nano-secondes et un diametre de l'ordre de 100 pm. Le caractere
filamentaire de ces décharges les rend peu efficaces pour traiter des surfaces de maniere
homogene. En effet, chaque micro-décharge se développant de manieére autonome et
aléatoire, il est tres difficile d'en contrdler I'énergie propre et la localisation.

Néanmoins, depuis le début des années 90, des travaux reéalisés quasiment
simultanément au Japon, en France et aux Etats-Unis ont permis d’obtenir, dans le cas
des DBD a pression atmosphérique, des décharges homogenes similaires a celles
obtenues a basse pression. Ces DBD homogenes, qui ont par la suite été utilisées avec
succes pour la réalisation de dépots de couches minces, présentent un intérét évident
pour le développement de procédé de traitement de surface a pression atmosphérique.
Cependant, le principal frein au développement industriel de ce type de procédé est la

vitesse de dépot qui est actuellement trop faible.

Ainsi, cette étude a deux objectifs. Le premier est 'amélioration de la compréhension

des mécanismes permettant d’obtenir la décharge homogene en gaz vecteur azote,
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appelée décharge de Townsend a la pression atmosphérique (DTPA). Le second
concerne l'optimisation du transfert de puissance dans ce type de décharge tout en

restant en régime homogene.

L’ensemble du travail est présenté en cinq chapitres. Le premier chapitre permet de
définir le contexte global de ce travail. Apres avoir décrit ce qu’est un plasma froid, nous
décrivons les différents traitements de surfaces réalisables avec ce type de plasma.
Enfin, nous terminons ce chapitre par la présentation des différentes solutions
permettant d’éviter la transition a 'arc dans le cas d’'une décharge électrique réalisée a

pression atmosphérique.

Au second chapitre, nous décrivons le dispositif expérimental ainsi que les outils de

caractérisation électrique et optique de la décharge.

L’objet du troisieme chapitre est de présenter le fonctionnement des décharges a
barrieres diélectriques obtenues dans I'azote. Pour cela, nous commencgons par décrire
le régime de décharge filamentaire qui correspond au fonctionnement « normal » d’'une
décharge a barriere diélectrique. Nous nous intéressons ensuite a la décharge de
Townsend qui peut étre obtenue dans certaines conditions et qui a la particularité d’étre
homogeéne radialement. Apres avoir décrit les caractéristiques électriques et optiques de
cette décharge, nous nous focalisons sur les mécanismes a l'origine de ce régime de

décharge.

Le quatrieme chapitre est consacré a 'étude de 'effet mémoire d’'une décharge a la
suivante, effet mémoire nécessaire a I'établissement d’'une décharge de Townsend. Pour
cela, nous étudions l'influence de l'ajout de faibles quantités de dioxygene et de
monoxyde d’azote dans l'azote. Cette étude est réalisée en couplant des mesures
électriques avec de I'imagerie spectroscopique. La particularité est que les deux types de
mesure sont résolus spatialement et temporellement. Pour cela, I’électrode de masse a
été fractionnée en diminuant au maximum la distance entre deux zones consécutives
afin que cela ne perturbe pas la décharge et un systeme d’acquisition permettant de

mesurer simultanément huit courants a été mis en place.
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Enfin, dans le dernier chapitre, nous nous focalisons sur l'optimisation du transfert de
puissance dans une décharge de Townsend a pression atmosphérique. Nous présentons
d’abord l'influence des matériaux diélectriques utilisés sur le comportement de la
décharge, son domaine de fonctionnement et la puissance maximale en régime
homogene. Puis, nous utilisons une alimentation en courant développée au LAPLACE qui
permet d’accroitre de maniere importante la puissance transférée a la décharge tout en

maximisant I'effet mémoire d’'une décharge a la suivante.
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Chapitre [ : GENERALITES

L’objectif de ce travail est I'étude d'une Décharge a Barriere Diélectrique (DBD)
homogeéne a pression atmosphérique dans I'optique du développement d’'un procédé de
traitement de surface.

Ce chapitre a pour but de définir le contexte global de cette étude : apres avoir défini ce
qu’'est un plasma froid, nous décrirons les différentes applications de traitements de
surfaces pour lesquelles un plasma froid peut étre utilisé, et nous continuerons avec la

description des spécificités engendrées par I'utilisation de la pression atmosphérique.

L. QU’EST-CE QU'UN PLASMA FROID ?

Les plasmas constituent le quatrieme état de la matiere, faisant suite, dans 1'échelle des
températures, aux trois états classiques : solide, liquide et gaz. En théorie, un plasma est
un gaz totalement ionisé dans lequel on a macroscopiquement la neutralité électrique.
En réalité et par abus de langage, on désigne par le terme plasma tous les gaz ionisés
quel que soit leur degré d’ionisation a (Eq I-1). Celui-ci varie dans des proportions tres
importantes suivant la nature du plasma considéré: de 10-® pour des plasmas de
décharge a faible intensité a 1 pour les plasmas, complétements ionisés, de fusion
(plasma thermonucléaire, étoiles, etc.). Un plasma étant un milieu énergétique il peut
contenir les diverses espéces suivantes : électrons, ions positifs et négatifs, photons,
atomes, neutres (atomes ou molécules) excités ainsi que des fragments de molécules

dissociées appelées radicaux [1].

Eql-1

Avec : n. : nombre d’électrons libres par unité de volume, ng : nombre de neutres par unité de

volume.

Sur Terre, on ne rencontre pas de plasma a I'état naturel si ce n’est dans la foudre et les
aurores boréales. En effet, a température ambiante et a 1'équilibre, les gaz ne sont

pratiquement pas ionisés. Un premier moyen de créer un plasma consiste a élever la
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température du gaz. Cela conduit a un milieu a I'équilibre thermodynamique, c’est a dire
dans lequel toutes les particules (électrons, ions, neutres) ont la méme température. Il
est également possible de créer un plasma par application d’'un champ électrique au
milieu. On parlera alors de plasma créé par décharge électrique. Le champ électrique a
pour effet d’accélérer les électrons libres a des énergies suffisantes pour qu'’ils puissent,
par collision, ioniser les molécules. On a alors un phénomeéne d’avalanche électronique
qui peut, si le champ est suffisamment élevé, conduire a la formation d'un plasma et a la
création d’'un canal conducteur entre les électrodes. Suivant la puissance dissipée, le
plasma peut étre :

— proche de I'équilibre thermodynamique : ce qui se traduit par une température
électronique Te proche de la température du gaz T,.

— ou hors équilibre thermodynamique : dans ce cas, la température électronique Te
est tres grande comparée a la température du gaz Tg. On parle alors de plasma
froid. Dans ces conditions, le plasma est faiblement ionisé. Le degré d’ionisation
(Eq I-1) reste inférieur a 104 C’est ce type de plasma qui fait 'objet de cette
these.

La Figure I-1 présente les différents types de plasma en fonction de leurs températures
électroniques et densités respectives. Par la suite, nous nous focaliserons sur les

plasmas froids hors équilibre a pression atmosphérique.
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Figure I-1 : Température électronique des principaux types de plasma en fonction de leurs

densités électroniques
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I1. TRAITEMENT DE SURFACE REALISES PAR PLASMAS FROIDS

Un traitement de surface a pour objectif de conférer de nouvelles propriétés de surface
au matériau, tout en conservant les propriétés volumiques du matériau de base. Les
plasmas froids présentent un fort potentiel pour cette application. En effet, si les espéces
énergétiques qui sont créées dans le plasma (photons, ions, molécules ou atomes
excités) ont assez d’énergie pour casser des liaisons a la surface, elles n’en n’ont pas
suffisamment pour pénétrer dans le matériau au-dela de quelques dizaines de nm. De
plus contrairement aux procédés chimiques en voie humide, I'impact environnemental
des procédés utilisant des plasmas froids est minime.

Les applications des procédés plasma sur les matériaux ont été principalement poussées
et améliorées par l'industrie de la microélectronique depuis la fin des années 1960,
principalement au niveau du dépot de couches minces de matériaux [2] et du
décapage/gravure par plasma de semi-conducteurs et métaux, appelée ablation
légere pour les polymeres tels que des résines photosensibles [3][4]. Contrairement au
dépot ou a la gravure, ol un matériau est ajouté ou enlevé de la surface, un troisiéme
type de procédé plasma de traitement de surface - la modification ou I'activation de
surface - ne fait ni I'un ni 'autre de fagon significative. En fait, seules la composition et la
structure de quelques couches moléculaires de la surface sont modifiées par le plasma.
Quelques exemples de propriétés recherchées dans ce dernier cas sont une
augmentation de la mouillabilité, une amélioration de l'adhésion, ou une meilleure
biocompatibilité. Pour ces applications, la densité des groupements chimiques (en
particulier polaires) sur la propriété voulue est évidemment importante. Par contre,
I'identité exacte des groupements polaires greffés en surface n’est pas toujours
essentielle. Néanmoins, quand un groupement spécifique (COOH, NHy, etc.) est visé, on

ne parle plus de simple modification, mais de fonctionnalisation de surface [5][6].

Aujourd’hui I'ensemble de ces procédés se sont imposés dans de nombreux domaines
industriels (micro-électronique, agro-alimentaire, aérospatial, ...). Aprés avoir été
principalement cantonnés aux procédés a basse-pression nécessitant I'emploi d'un
systéeme de pompage souvent coliteux et peu adapté a la réalisation d'un traitement en
ligne, les procédés de traitements de surfaces par plasmas froids a pression

atmosphérique sont en plein essor. Le principal avantage est de pouvoir les insérer
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directement dans une chaine de production et donc de traiter des grandes surfaces. C’est

ce type de plasma qui est I'objet de cette étude.

[II.  COMMENT EVITER LA TRANSITION A L’ARC A LA PRESSION ATMOSPHERIQUE ?

Le principal inconvénient des plasmas a pression atmosphérique pour les traitements de
surface précités résulte du fait que le libre parcours moyen est beaucoup plus faible qu’a
basse pression. Ainsi, lors de l'application d’'une différence de potentiel entre deux
électrodes métalliques, on obtient un plasma tres localisé qui tend rapidement vers
I’équilibre thermodynamique. On est alors en présence d'un arc électrique dont la
température peut dépasser 20000 K [7] ce qui peut entrainer la destruction du matériau
a traiter.

Il existe néanmoins des solutions pour éviter la transition a I'arc et maintenir la
température de la décharge électrique proche de la température ambiante. Nous
décrirons ici les principales solutions en se focalisant par la suite sur les Décharges a

Barrieres Diélectriques (DBD).
III-1. Diminution du produit p.d

Le mécanisme de rupture d’'un gaz ne dépend pas uniquement de la pression de travail
mais plutot de la valeur du produit pression x distance inter-électrodes (p.d). Pour des
valeurs du produit p.d inférieures a quelques dizaines de Torr.cm, généralement le
claquage est de type Townsend ce qui peut conduire a une décharge homogéne de grand
rayon [1], alors que pour des valeurs du produit p.d plus élevées, le claquage observé est
normalement de type streamer ce qui conduit a une décharge de faible rayon tres
énergétique et non homogene [1].

Ainsi, a pression atmosphérique, diminuer la distance inter-électrodes peut permettre
d’éviter la transition a I'arc. C’est la technique utilisée dans le cas des MicroHollow
Cathode Discharges (MHCD) [8] dont le diametre est typiquement de l'ordre de la
centaine de pm, ce qui conduit a un produit p.d similaire a ceux obtenus a basse pression
et donc a un claquage de type Townsend comme classiquement observé a basse
pression. Cependant, compte tenu des dimensions géométriques de ce type de décharge,
son utilisation pour un traitement de surface homogéne nécessite de multiplier de

maniere tres importante le nombre de cellules afin d’obtenir une surface conséquente.

10
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Ce type de décharge n’est donc pas trés adapté au traitement de grandes surfaces. Par
contre, les MHCD sont parfaitement adaptées au « patterning » et aux traitements sur de

petites échelles [9].
III-2. Utilisation de I'effet couronne

L’utilisation d’une électrode ayant un rayon de courbure faible devant la distance inter-
électrodes permet d’obtenir une répartition non homogeéne du champ électrique
appliqué sur le gaz. Ainsi, dépendamment de 'amplitude de la tension appliquée, du
rayon de courbure, et de la distance entre les électrodes, il est possible dans cette
configuration de localiser la décharge pres de I’électrode de faible rayon de courbure,
dans la zone ou le champ électrique est supérieur au champ de rupture du gaz. Ceci
permet d’éviter la formation d’'un canal conducteur entre les deux électrodes et par
conséquent la transition a I'arc. C’est le principe des décharges couronnes qui peuvent

par exemple fonctionner en configuration pointe-plan ou fil-cylindre [10][11][12].
I1I-3. Insertion d’'une barriére diélectrique

La solution la plus robuste et la plus utilisée pour éviter la transition a I'arc a pression
atmosphérique consiste a insérer au moins un diélectrique solide entre les deux
électrodes[13][14][15]. On parle alors de Décharge a Barriéere Diélectrique (DBD) dont
les premiers travaux remontent a 1857 pour la synthése d’ozone par Siemens [16]. Le
principe de fonctionnement de ce type de décharge, explicité en détails dans le chapitre
III, est brievement décrit ici: suite a I'application d’'une tension suffisante sur les
électrodes, une décharge électrique s’amorce, ce qui induit une accumulation de charges
sur la surface du diélectrique, et donc l'apparition d'une tension a ses bornes.
L’augmentation de cette tension au fur et a mesure du développement de la décharge
entraine une chute de la tension appliquée sur le gaz, ce qui conduit a I'extinction de la
décharge avant le passage a l'arc.

La Figure I-2 représente les configurations typiques de DBD. La configuration plan-plan
(a) de la Figure I-2 présente I'avantage d’éviter tout contact entre le plasma et les
électrodes, condition parfois utile lors de 'utilisation d’'un plasma corrosif par exemple.
C’est cette configuration qui fait I'objet de cette étude et qui est souvent utilisée pour les
dépodts de couches minces. La configuration (b) permet I'obtention simultanée de deux

décharges de part est d’autre du diélectrique qui peut méme étre le matériau a traiter.

11
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Enfin la configuration cylindrique (c) est particuliéerement adapté aux traitements des

gaz ou a la génération d’'UV [14].

diélectrique
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électrode

‘] q diélectriques électrode
electroge solides N\ diélectrique

e prrrrcrrerres! gz Y solide
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Figure I-2 : Différentes configurations de décharges a barriéres diélectriques (DBD)

Etant donné que la couche de diélectrique empéche un courant continu de circuler dans
le circuit, les DBD sont excitées par une tension alternative ayant généralement une
fréquence de quelques kHz et une amplitude pouvant aller de quelques centaines de
volts a quelques dizaines de kV en fonction du gaz et de la distance inter-diélectriques.
Compte tenu du fait que le produit pression x distance est élevé, le mécanisme de
claquage généralement observé est de type streamer ce qui conduit a un régime de
décharge filamentaire (cf Chapitre III). Ainsi, les DBD sont normalement constituées de
micro-décharges de petites dimensions (quelques centaines de micrometres de
diametre) réparties sur toute la surface des électrodes. Nous verrons par la suite qu'il
est néanmoins possible dans certaines conditions d’obtenir des décharges homogéenes
similaires a celles réalisées a basse-pression. C'est ce type de décharge qui fait I'objet de

cette étude.
I11-4. Cas des décharges nanosecondes répétitives pulsées

Ce type de décharge, mis en ceuvre au début des années 2000 [17] consiste a utiliser une
alimentation pulsée, dont la durée d’impulsion est suffisamment courte (typiquement
une dizaine de nanosecondes) pour que le champ électrique appliqué aux électrodes soit
stoppé avant le passage a 'arc. La combinaison de ce pulse de tension ultra-rapide et
d’'une cadence de répétition suffisamment élevée (jusqu’a la centaine de kHz) permet de

plus 'accumulation d’especes actives dans le gaz entre chaque décharge. Un exemple de
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Généralités

cette décharge, générée entre deux pointes métalliques dans I'air préchauffé a 2000 K,
est illustré sur la Figure I-3. On peut également observer la variation temporelle de la
densité électronique pendant trois cycles de cette décharge. La densité varie de 7x1011

cm3a 1,7x1012 cm3, avec une valeur moyenne autour de 10-12 cm-3,

310"

2x10™

10" r\

= = X =
ox10
ax10" k.13 =

7x10"
63(10"

Ex10"

n fem]

Figure I-3 : Photographie d’une décharge nanoseconde répétitive pulsée dans I'air a 2000 K,
pression atmosphérique (gauche) et évolution temporelle de la densité électronique mesurée

(droite). Gap gazeux : 1 cm, Amplitude de la tension : 6 kV, Fréquence de répétition : 100 kHz [17]
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Dispositif expérimental

Chapitre I1: DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Dans ce chapitre, nous présentons le dispositif expérimental utilisé durant cette these

ainsi que les différents outils de caractérisation de la décharge utilisés.

L. DESCRIPTION DU DISPOSITIF EXPERIMENTAL

La Figure II-1 présente une photographie globale du dispositif expérimental.
Il est constitué de trois parties principales :

- L’enceinte et la cellule de décharge,

- le systeme de pompage et d'injection de gaz,

- le systeme d’excitation électrique.

Figure II-1 : Photographie globale du dispositif expérimental

15



Chapitre Il

I-1. Enceinte et cellule de décharge

La Figure II-2 montre le réacteur utilisé lors des essais : c’est une enceinte cylindrique
en acier inoxydable de 350 mm hauteur et 330 mm de diameétre, avec un volume total de

32 litres.

Retour masse

= Support'de

P

i ~ Electrode ; cellule

Cellule de
décharge

Figure II-2: Photographie de I'intérieur de I'enceinte montrant la cellule de décharge

L’enceinte comporte plusieurs passages étanches permettant d’assurer les connexions
avec le systeme de pompage et d’injection de gaz, I'alimentation électrique ainsi que

pour les outils de diagnostics.

L’acces a l'intérieur de I'enceinte se fait par une ouverture compléte du couvercle
supérieur. La cellule de décharge, présente a l'intérieur de I'enceinte, est constituée de
deux plaques diélectriques de forme rectangulaire placées en vis-a-vis et métallisées en
face arriere par un dépot de peinture sérigraphique a base d’'un mélange Argent -
Palladium (Figure II-3). Afin d’assurer une parfaite adhésion de la couche conductrice,
I’ensemble alumine-peinture est recuit a 900°C pendant dix minutes. Les diélectriques
utilisés sont des alumines de type AD-96 (Al203 a 96%), dont les dimensions
suivantes sont les suivantes : 115 mm en longueur et 70 mm de largeur avec une

épaisseur de 635 um. Les électrodes ont une surface de 9 cm? avec une forme carrée de

3 cm par 3 cm.
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Dispositif expérimental

(a) (b)
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Figure II-3 : Schémas de la cellule de décharge : (a) Vue de coupe. (b) vue en 3D.

L’électrode inférieure est connectée a la haute-tension alors que I'électrode supérieure
est connectée a la masse par l'intermédiaire d'une résistance de 200 . Les connexions
électriques sont réalisées par soudure a froid (résine époxy conductrice EPO-TEK
4110G). La distance inter-diélectriques (gap gazeux) est fixée a 1 mm a I'aide de cales en
verre de part et d’autre de la zone de décharge. Ces cales permettent également de
guider le flux de gaz entre les deux diélectriques afin de renouveler le gaz dans la zone
de décharge.

L’ensemble est fixé sur un support métallique qui permet de maintenir la cellule de
décharge horizontalement en face d’'un hublot en quartz pour permettre la réalisation

des diagnostics optiques (Figure II-2).
I-2. Systeme de pompage et d’'injection de gaz

Dans le cas d'une application industrielle, le systeme de décharge peut étre utilisé en
réacteur ouvert. Cependant, cela nécessite une conception particuliere de la cellule de
décharge, en particulier en ce qui concerne les injections de gaz, ceci afin d’assurer un
bon controle de l'atmosphere gazeuse dans la zone de décharge. Ces techniques,
maitrisées par les équipementiers sont difficilement transposables a un laboratoire de
recherche. Ainsi, le controle de 'atmosphére gazeuse est assuré via l'utilisation d’'une
enceinte fermée, permettant un dégazage de la zone de travail avant introduction des
gaz souhaités. Ce dégazage est effectué au moyen d’'une pompe primaire a palette
Leybold TRIVAC couplée a une pompe turbo-moléculaire Leybold TURBOVAC. Le vide

obtenu est inférieur a 10-3 mbar en quelques minutes.
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Chapitre I1

Deux jauges de pression permettent de couvrir le domaine des pressions comprises
entre 10-3 et 1000 mbar : une jauge Balzers APR 010 fonctionnant entre 1 et 1500 mbar
et une jauge Leybold TR 211 pour les pressions allant de 10-3 a 1 mbar.

La Figure II-4 présente un schéma global du systéeme de pompage et de distribution des

gaz.

Débitmétre Débitmétre Débitmétre Débitmétre
massique [SHK massique [SEK massique [SEK massique [SHK
100 sccm 10 sim 10 sccm 3 slm
g g
X X X X

| Jauge pression
1 mbar - 1,5 bar

x %
N
N

Diffuseur Jauge pression
10— 1 mbar
- ~ Aspiration ﬂ
N N
§ |8 | |
Pompe a
membrane
Pompe
primaire Pompe
- turbomoléculaire

Evacuation des gaz

Le dispositif d’'introduction des gaz est constitué de deux lignes de gaz sur lesquelles se
trouvent deux débitmetres massiques par ligne. Ceci permet de réaliser des mélanges de
gaz dans des proportions allant de quelques ppm a plusieurs %. Les différents gaz
utilisés lors de cette étude proviennent de la société Air Liquide, il s’agit de :

— Nz Alphagaz 1 (H20 < 3 ppm, 02 < 2 ppm),

— Nz Alphagaz 2 (H20 < 0.5 ppm, Oz < 0.1 ppm),

— Air Alphagaz 1 (H20 < 3 ppm, CO2 < 1 ppm),

— N20 N48 (H20 < 3 ppm, 02 < 2 ppm, CO2 < 2 ppm, N2 < 10 ppm),

— Mélange NO/N2 (900ppm de NO, ref 0TO-ST29).
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Dispositif expérimental

Le débit total de gaz injecté pour renouveler le gaz dans la zone de décharge est
typiquement de l'ordre du l.min-1. Le gaz est injecté entre les électrodes via un diffuseur
de gaz permettant d’homogénéiser l'injection du gaz sur la largeur des électrodes.
Pendant la décharge, la pression dans I’enceinte est maintenue constante (a une valeur
de 1 bar) a l'aide d’un systéeme de régulation de pression utilisant une électrovanne

reliée a une pompe a membrane (30 l.min1).
I-3. Systéme d’excitation électrique

Le systéme d’alimentation électrique est présenté sur la Figure II-5.

o\
o]

NG
Amplificateur
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=
m\
Q
(@)
N
<
3

Figure II-5 : Systéme d’excitation électrique de la décharge

Un générateur de fonction Agilent 33210 A permet de fournir le signal de référence qui
est envoyé directement a 'entrée d’'un amplificateur de puissance linéaire Crest Audio
modele CA 18 prévu pour fonctionner dans la bande passante de 20 Hz a 20 kHz et dont
la fréquence de coupure a -3 dB est de 150 kHz. L’amplificateur audio possede deux
canaux, dont la puissance en mode bridgé peut atteindre 4,8 kVA. Une résistance de
protection de 4 Q se trouve en série avec le primaire du transformateur élévateur de
tension de la société Montoux (S= 600 VA, 60 V/9 kV). Ce transformateur est con¢u pour
étre utilisé dans la gamme de fréquence de 1 a 20 kHz. Au secondaire du transformateur,
la cellule de décharge est connectée en série avec une résistance shunt qui permet la

mesure du courant.
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Chapitre I1

II. OUTILS DE CARACTERISATION

Dans cette partie, nous présentons les différents outils de caractérisation électriques et

optiques de la décharge utilisés pour cette étude.
II-1. Caractérisation électrique

L’étude des mesures électriques peut donner des renseignements précieux sur le
fonctionnement d’'une décharge électrique, a condition de pouvoir déterminer la tension
réellement appliquée sur le gaz et le courant de décharge. Dans le cas d’'une DBD, ces
grandeurs ne sont pas directement mesurables et doivent étre déterminées a partir d’'un
schéma électrique équivalent de la cellule de décharge.

Dans un premier temps, nous présenterons les mesures électriques réalisées. Puis nous
décrirons le circuit électrique équivalent a la cellule de décharge et les relations liant les
grandeurs électriques de la décharge aux mesures réalisées. Enfin dans une derniere
partie, nous présenterons le dispositif développé afin de mesurer le courant local dans la

décharge.

1I-1-1. Mesures électriques

Par contrainte physique de mesure, seules deux grandeurs peuvent étre mesurées
directement, le courant transmis a la cellule de décharge et la tension a ses bornes. Le
courant est déduit de la mesure de la tension aux bornes de la résistance R de 200 ()
placée en série avec la cellule (Figure II-5). Tandis que la tension appliquée sur les
électrodes est mesurée a l'aide d’'une sonde haute-tension Tektronix P6015 dont la
bande passante est de 75 MHz. La

Figure II-6 montre un exemple de mesure du courant et de la tension appliquée dans
une décharge a barriere diélectrique filamentaire.

Par I'intermédiaire des cables coaxiaux, ces deux signaux sont transmis a un oscilloscope
numérique de marque LeCroy modele WaveSurfer HRO 66Zi dont la bande passante est
de 600 MHz avec une résolution verticale de 12 bits. Ce dernier est relié via une liaison
Ethernet a un micro ordinateur afin d’effectuer des acquisitions et des traitements en
quasi temps réel a I'aide d'un programme sous le logiciel Labview développé au sein de

I'équipe.
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Figure II-6 : Oscillogramme d’une décharge filamentaire (V=13kV f=10 kHz) [18]

II-1-2. Circuit électrigue équivalent de la cellule de décharge

La Figure I1-7 présente le circuit électrique équivalent de la cellule de décharge.

Vds
. £az____________
Cds i
. L, ] o
n i | R
Icgy
Va CGT”_— Rp Ce —— Gg Vg

p——

Figure II-7 : Schéma électrique équivalent de la cellule décharge

L’espace gazeux est représenté par les éléments C; et Gg en paralléle. Le gaz non claqué

est modélisé par la capacité du gaz notée Cg, tandis que la variation de conductivité du

gaz lors de I'amorgage de la décharge est prise en compte au moyen de la conductance Gg

en parallele avec la capacité Cg Ainsi comme le montre la Figure II-7, le courant, Ig,
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Chapitre I1

correspondant au courant gaz peut également étre décomposé en 2 parties: Icg le
courant lié a la capacité Cgq et, Iq, le courant de décharge.

Sur la Figure II-7, le courant nommé Iy représente le courant mesuré fourni par le
transformateur : ce courant est la somme du courant circulant dans le gaz, I et d'un
courant, I,, provenant des éléments parasites du circuit d’alimentation haute-tension
ainsi que de la cellule de décharge. Ces éléments parasites proviennent des courants de
fuites, des connexions, des défauts d’isolements... Ils sont représentés au moyen du
circuit Rp-Cp parallele dont les valeurs sont déterminées a partir d’'une mesure du
courant, I, et de la tension appliquée, V,, décharge éteinte (Figure II-8). Le courant Iy,
est en avance de pratiquement 90° sur la tension V, mettant ainsi en évidence le

comportement capacitif de la cellule de décharge.

Va Im

-876° -4

Tension appliquée (kV)
o
Courant mesuré (mA)

T T T T T T T T T T 0
0 50 100 150 200 250 300

Temps (us)

Figure II-8 : Oscillogramme de la tension appliquée et du courant mesuré lorsque la décharge

est éteinte (f=6 kHz, V= 9kV)

Ce comportement tres capacitif est dii au fait que lorsque la décharge est éteinte, le
milieu gazeux est purement capacitif (Gg = 0), de capacité Cg (Eq II-1). Les diélectriques
solides modélisés par Cgs correspondent a I'association série des deux capacités Cgs1 et
Cas2 qui représentent respectivement les capacités équivalentes des diélectriques
recouvrant les électrodes reliées a la masse et a la haute-tension. Leurs valeurs

dépendent de la section considérée. Lorsque la décharge est éteinte, il faut considérer la
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Dispositif expérimental

section des électrodes (9 cm?2) alors que lorsque la décharge est amorcée, il faut
considérer celle de la décharge.

Les valeurs de Cgs1 et Cas2 qui sont identiques ont été déterminées expérimentalement a
I'aide d'un analyseur d'impédance HP 4284A apres avoir métallisé les diélectriques sur
les deux faces : Cas1 = Casz = 124,95 pF. Dans nos conditions, la décharge étant homogene
radialement et de section égale a celle des électrodes, par la suite nous considérerons

toujours la section des électrodes (Eq II-2).

Ainsi, lorsque la décharge est éteinte la cellule peut étre représentée par un circuit RC
parallele, dont la résistance est égale a la résistance parasite R, et la capacité correspond

a la capacité Ceq (Eq I1-3).

_&50:S
e

C

g — 7.96pF Eq -1

avec : &y permittivité du vide (8.854.10-12 Fm1) ; S : surface des électrodes ; d : distance inter-

diélectriques.

_ CaaCoo

. = 62,48pF i
“=C +Cy. p EqII-2

avec: CdSL et Cdsz.' capacités diélectriques solides correspondant aux deux diélectriques

recouvrant chacune des électrodes (Cy4s1 = Cas2=124,95 pF)

C,=C, + CasC
eq — p Cds+ Cg Eq I1-3

Le module et 'argument de I'impédance équivalente a la cellule de décharge Zeq (Eq 11-4)
sont déduits des relevés expérimentaux du courant Imet de la tension Va(Figure 1I-8).
L’équation Eq I1-4 permet alors de déterminer la valeur de la résistance parasite, Rp, et
de la capacité, Ceq. Connaissant les valeurs de Cgs et Cg la valeur de la capacité parasite Cp
peut étre calculée a partir de I'’équation Eq II-3. Typiquement, la capacité Cp est environ

égale a 2,5 pF alors que la résistance Ry, est supérieure a 100 MQ.
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L’équation Eq II-5 permet de calculer le courant circulant dans le gaz, Ig, a partir du

courant mesuré, Im, et du calcul du courant parasite, I. Par la suite, seul ce courant sera

considéré.
Leg = R et Ar (Z )——tan‘l(a)R C )

. \/1+a)2'Rp2'Ceq2 I\ Eeq)= RpLoeq Eq [I-4
LO=1.0-1,0 Eq II-5
V. (1) -R,.I_(t dV.()-R..I (t

avec |,(t)= 2 RR"‘ m()+Cp (Va(®) dtRn m(0)

p

I1-1-3. Mise en équation

Sur la base du schéma électrique équivalent de la cellule de décharge (Figure I1-7), il est
possible de calculer la tension réellement appliquée sur le gaz et le courant de décharge.
Comme nous l'avons vu précédemment, le courant gaz, I, peut étre séparé en deux
composantes distinctes : d’'une part, le courant di a I'effet capacitif du gaz, Icg, et d’autre
part, le courant de décharge, 14, dG a la décharge. Lors de I'amorcage de la décharge, le
gaz passe d'un état capacitif a un état résistif. Ce changement d’état est représenté par la
conductance variable Gg qui caractérise I'état d’ionisation du gaz.

La tension appliquée sur le gaz, Vg est déduite de la tension appliquée, V,, et de la
capacité équivalente des diélectriques solides, Cgs, (Eq 11-6). La tension d’alimentation
étant sinusoidale, la constante Vgs(to) est définie de maniere a ce que la valeur moyenne
de Vgs(t) soit nulle. Connaissant Vg, il est ainsi possible de séparer le courant de

décharge, l4, du courant capacitif, Icg (Eq I1-7).

Vg (1) =V, (1) =Ves(1) = Ryl 1 (D) Eq11-6

1
Avec Vg = o I AtV (t,)

ds t,
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L) =1,0)—1,® EqI1-7

dv, ()
avec Icg (t) = Cg T

En se basant sur les grandeurs électriques liées au gaz (Vg et lq) nous pouvons aussi

déterminer la puissance surfacique moyenne transmise a la décharge (Eq I1-8).

P=— IVg dg4.dt (W.cm?2) EqII-8

Avec : f: fréquence de la tension appliquée V,; S : surface de la zone de décharge (9cm?)

II-1-4. Mesure du courant local

A partir des mesures du courant et de la tension appliquée, il est possible comme nous
venons de le montrer de calculer la tension réellement appliquée sur le gaz et le courant
de décharge. Ceci permet d’obtenir des grandeurs moyennes qui n’ont de sens que si la
décharge est homogene sur toute la surface des électrodes et présente donc les mémes
caractériques électriques en tout point. Nous verrons par la suite que la décharge peut
présenter des caractéristiques tres différentes en fonction du temps de résidence du gaz
et donc de la position dans le sens du flux de gaz. En effet, il est assez évident qu’en
présence d’'un flux de gaz les densités des différentes espéces ne seront pas les mémes
en entrée de décharge et en sortie (accumulation, consommation, ...). Ainsi, on peut
penser que le courant de décharge local et la tension gaz peuvent dans certaines

conditions ne pas étre les mémes en tous points.

Méme si pour la majeure partie des études présentées dans ce manuscrit seul le courant
global a été considéré, afin d’avoir acces a des mesures du courant local en fonction de la
position (chapitre 4), nous avons fractionné 1’électrode de masse dans le sens du flux de
gaz en 8 zones identiques (Figure I1-9) dont les dimensions sont indiquées sur la Figure
[I-10. Cette électrode a été réalisée avec Vincent Bley en utilisant la plateforme 3DPHI

(http://www.3dphi.fr/), par sérigraphie apres avoir réalisé un masque par découpe

laser. Comme on peut le voir sur la Figure 1I-10, cela a permis de réaliser des zones de
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Chapitre Il

3,4 mm espacées d’environ 350-400 pm. L’écartement entre les électrodes a été choisi
le plus petit possible afin de limiter au maximum la perturbation de la décharge. Notons

que I'électrode haute tension en vis a vis est toujours de forme carrée de 3 x 3 cm?.

400 um =
<— Electrode
2 Résistances Plaque
fractionnée k .
\ / / d’alumine
Ld
30mm == Injection
]
: du gaz
3,4 mm | \
> HT 4 Cale en verre
30 mm

Figure II-9 : Schéma de cellule de décharge avec l'illustration de I’électrode fractionnée

Figure II-10 : Photographie au microscope électronique de I'électrode fractionnée

Le systéme d’acquisition simultanée des courants au niveau de chacune des zones a été
mis au point dans le cadre du projet de Master 2 de Loic Puechagut. La Figure II-11
illustre un schéma global de ce systéme. Un cable constitué de 8 conducteurs transmet le
signal en sortie de l'enceinte jusqu’a des résistances shunts de 1,6 k() connectées en
série avec chaque zone de I'électrode de masse pour obtenir une résistance équivalente
de 200 Q (qui correspond a la résistance shunt utilisée sans fractionnement de

I’électrode de masse).
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Lorsque I’électrode fractionnée est utilisée, la somme des courants circulant dans la
cellule de décharge (Im) est mesurée a 'aide d’'un tore magnétique dont le rapport de
mesure est de 1V/1A. La tension appliquée est mesurée avec une sonde haute tension
comme présenté précédemment (II-1-1). Les tensions aux bornes de chacune des
résistances shunt sont envoyées sur les entrées d'un DAQ (Data AcQuisition) National
Instruments USB série X 6356 possédant 8 entrées analogiques simultanées avec une
fréquence d’échantillonnage de 1,25 Mech/voie/s et une résolution de 16 bits. Ceci
permet de mesurer en temps réel les courants dans chacune des huit zones et de les
sauvegarder a I'aide d’une application réalisée sous Labview.

Le principal inconvénient de l'utilisation d’'un DAQ de ce type vient de la fréquence
d’échantillonnage bien plus faible que celle d’'un oscilloscope. En effet pour un signal
dont la fréquence est de 1 kHz, le nombre de points de mesure par période est limité a
1250, ce qui limite ce type d’équipement a des signaux a relativement basse fréquence.
Pour compenser cet inconvénient, il est également possible de mesurer directement la
tension aux bornes de chacune des résistances shunt a I'aide d’'un deuxiéme oscilloscope

numérique par le biais de connecteurs BNC (Figure I1-11).

_K .......... Masse CH1

R, x8 Connecteurs
(1.6 kQ) BNC

Oscilloscope
numérique 2

DAQI- ysp

Tore (1V/1A) ezttt -m e e e, ,

O Oscilloscope
N numérique 1
Sonde HT

HT é

Figure II-11 : Schéma globale du systéme d’acquisition des 8 courants simultanés
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La premiere étape a consisté a vérifier que le fractionnement de 1'électrode de masse n’a
pas d’influence sur le comportement de la décharge. Une simulation du potentiel
électrique réalisée sous COMSOL a montré que vu du gaz il n'y a quasiment pas de
modification des lignes de potentiel. En effet, 'écartement entre les différentes zones est
suffisamment faible et le diélectrique suffisamment épais pour homogénéiser les lignes
de potentiel. Ceci a également été validé expérimentalement par une comparaison des

mesures électriques avec et sans fractionnement de I'électrode de masse (Figure 11-12).

Electrode pleine

Electrode fractionnée

(AY) onbrdde uorsua,

Courant mesuré (mA)

-6 . . . . . . .
o 100 200 300 400

Temps (us)

Figure II-12 : Comparaison des résultats de mesure du courant et de la tension appliquée pour

différentes configurations d’électrodes (f=3kHz - V=12 kV)

II-2. Caractérisation Optique

Dans cette partie, nous présentons les différents outils utilisés pour la caractérisation

optique de la décharge a savoir la spectroscopie d’émission optique et 'imagerie rapide.

11-2-1. Spectroscopie d’émission optique

La spectroscopie d’émission optique constitue un moyen de diagnostic des plasmas. En
effet, ces derniers émettent des rayonnements caractéristiques des atomes, ions,

radicaux ou métastables présents [19].
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Le rayonnement émis par la décharge est observé a travers un hublot en quartz placé en
face de la décharge. Afin d’analyser localement la lumiéere émise par la décharge, nous
avons utilisé une lentille convergente placée juste devant le hublot. Les raies d’émission
du spectre permettent l'identification des éléments et la détermination d’un certain
nombre de grandeurs caractéristiques de la décharge comme :
- la nature et la densité de certaines especes (atomes, molécules, radicaux ou
métastables), neutres ou ionisés, dans leur état excité.
- la température de ces espéces et/ou leurs énergies (température vibrationnelle,
Tvib, température rotationnelle, Trot).
Nous montrons dans la Figure 1I-13 un schéma du montage utilisé pour les mesures
spectroscopiques. La fibre optique permet de collecter 'émission lumineuse de la
décharge jusqu’a la fente d'un monochromateur dans lequel la lumiere est dispersée par

un réseau de diffraction avant d’étre détectée par une caméra CCD.

Monochromateur

Hublot en quartz

Lentille
Fibre x
Optique @ﬂ P
e —— L Y e

Cale en gaz

Flux de

Synchronisation
quartz

Réacteur

® numérique

Acquisition

Figure II-13 : Schéma du montage utilisé pour les mesures de spectroscopie optique

Notons que lors de nos expériences, nous avons utilisé deux systémes permettant ainsi
de faire deux types de mesures. Le premier systéme utilise un monochromateur
Princeton Instruments Acton SP2500A de longueur focale 500 mm avec trois réseaux de
diffraction différents (300, 500 et 1200 traits.mm1) associé a un détecteur CCD Pixis
100. Le second systéme utilise le méme type de monochromateur mais avec des réseaux
de diffraction différents (300, 1200 et 2400 traits.mm) et un détecteur CCD intensifié

PI-MAX 3. La principale différence entre les deux systéemes vient du fait que le systeme
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utilisant le détecteur CCD intensifié permet d’avoir des mesures synchronisées avec le
signal d’alimentation et donc de faire des mesures résolues temporellement.

La Figure II-14 présente un exemple d'un spectre total mesuré dans le cas d'une
décharge a barriere diélectrique dans I'azote pour des longueurs d’ondes comprises
entre 200 et 900nm en utilisant le monochromateur associé au détecteur CCD PI-MAX 3
et le réseau 300 traits.mm-l. La Figure II-15 présente un exemple de spectre mieux
résolu réalisé en utilisant le réseau 2400 traits.mm-, qui permet de visualiser la

structure des raies rotationnelles du second systeme positif de I'azote.
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Figure II-14 : Exemple d’un spectre total mesuré dans le cas d’'une DBD dans I'azote entre 200

et 900 nm
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Figure II-15 : Exemple de spectre mesuré dans le cas d'une DBD entre 375 et 385 nm
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Les mesures effectuées sont traitées et enregistrées sur l'ordinateur sous le logiciel
WinSpec. Dans le cas de l'utilisation de la caméra intensifiée, deux modes de mesures
peuvent étre utilisés :

- Mode répétitif : permet de faire 'acquisition toujours au méme instant du cycle
de la tension appliquée (délai constant par rapport au signal de référence
(trigger)) et d’accumuler plusieurs acquisitions au méme instant (moyennage).

- Mode Séquentiel : permet d’effectuer un balayage temporel par rapport au signal
de référence (trigger) et ainsi d’obtenir plusieurs spectres en fonction du temps,
tout en cumulant plusieurs acquisitions pour la méme position temporelle si
nécessaire.

La Figure II-16 montre le schéma du fonctionnement de la caméra dans les deux modes

de fonctionnement.
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Figure II-16 : Schéma du fonctionnement de la caméra : (a) en mode répétitif, (b) en mode

séquentiel.

II-2-2. Imagerie rapide

Pour les mesures d’imagerie rapide, nous utilisons la caméra CCD intensifiée PI-MAX 3
de chez Princeton Instruments [20] qui peut, comme nous venons de le montrer, étre
également utilisée comme détecteur pour la spectroscopie d’émission optique. Cette
caméra permet de faire de I'imagerie résolue en temps. Pour cela, elle est synchronisée
avec le signal de synchronisation TTL du GBF utilisé par I'alimentation électrique. La

matrice CCD se compose de 1024 x 256 pixels.
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La collection de la lumiere de la décharge se fait a 'aide d'un objectif photographique
connecté directement sur la caméra. Durant cette thése, nous avons utilisé deux objectifs
ayant des caractéristiques différentes :
- objectif NIKKOR 50mm f/1.2 pour le visible (380 nm < A <700 nm),
- objectif UV 100mm f/2.8 type CERCO pour 'ultra violet et le visible (220 nm < A4
<900 nm avec une plage optimisée entre 250 et 410 nm).

La Figure II-17 représente le dispositif expérimental utilisé pour 'imagerie rapide.

Monochromateur Filtre Hublot en quartz

Optique

Camera CCD
x /
e )

[ ==

l Synchronisation

&)

Acquisition

Oscilloscope

numérique

Comme c’est le cas dans la spectroscopie d’émission optique, la caméra peut étre utilisée
dans les deux modes répétitif et séquentiel. Le mode séquentiel permet, par exemple, de
réaliser facilement une mesure montrant la cinétique de développement de la décharge
sur une période complete du signal d’excitation.

La Figure II-18 montre un exemple d’'une photographie rapide de la décharge prise au

maximum du courant.

Cathode

Anode

Figure II-18 : Photographie rapide d'une DBD homogéne dans l'azote prise au maximum du

courant avec un temps de pause de 1us (V=15kVc, f=2kHz)
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Lorsque l'on effectue ces mesures d'imagerie rapide, la lumiere collectée est composée
de différentes longueurs d’ondes caractéristiques des émissions de la décharge. Afin de
suivre I'évolution spatio-temporelle d'une émission particuliere, nous avons utilisé des
filtres interférentiels positionnés devant I'objectif photographique.

Le Tableau II-1 suivant recense les différents filtres utilisés avec leurs caractéristiques.

Type de filtre Centré a Largeur de la bande | Mesure du systeme
239 FS 239 nm *5nm NO(y)
337 FS 337 nm *5nm N2 SPS
550 550 nm *+25nm O (1S)N:
850 FS 850 nm +10 nm NzHIR

Tableau II-1 : Récapitulatif des différents filtres utilisés pour la caractérisation optique de la

décharge.

II-3. Mesure de température

Un dispositif permettant de mesurer la température des diélectriques a également été
utilisé. Il utilise une thermosonde a résistance de platine PT100 collée en face arriére de
'électrode de masse (Figure II-19) connectée a un boitier de lecture Eurotherm 2108i.
Cette mesure de température a été utilisée pour surveiller I'élévation de température
des diélectriques et également pour pouvoir se placer a I'équilibre thermique pour

certaines études.

X
Thermosonde Alul{ne
Boitier de PT100
lecture N\

——oc

e g s Y e |

Figure II-19 : Schéma de principe de la mesure de la température du diélectrique recouvrant

I’électrode reliée a la masse.
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Décharges a Barrieres Diélectriques dans l'azote a la pression atmosphérique

Chapitre [Il: DECHARGES A BARRIERES DIELECTRIQUES DANS
L’AZOTE A LA PRESSION ATMOSPHERIQUE

Ce chapitre vise a présenter l'état de l'art concernant les Décharges a Barriere
Diélectriques (DBD) obtenues dans l'azote pur a pression atmosphérique. Pour cela,
nous commencerons par décrire le régime de décharge filamentaire qui correspond au
fonctionnement normal d’'une DBD a pression atmosphérique avant de nous focaliser
sur la décharge de Townsend qui peut étre obtenue dans certaines conditions et qui a la
particularité d’étre homogéne radialement. C’est ce régime de décharge qui fait I'objet de

ces travaux de thése.

I. DECHARGE FILAMENTAIRE

Comme nous avons mentionné au chapitre I, une DBD est une source de plasma froid
hors équilibre caractérisée par la présence d’au moins un diélectrique solide entre les
deux électrodes. L'insertion d'une barriere diélectrique permet de limiter I'énergie dans
la décharge et ainsi d’éviter la transition a l'arc. En contrepartie, la présence d'un
diélectrique impose l'utilisation d’'une excitation alternative.

Dans une premiere partie nous présenterons le principe de fonctionnement d’'une DBD
avant de rappeler brievement le principe physique du claquage de type streamer a
'origine d’'une décharge filamentaire. Enfin, dans une derniere partie, nous présenterons

les caractéristiques typiques d’'une décharge filamentaire.
I-1. Principe de fonctionnement d’'une DBD

Lorsque la tension appliquée sur le gap gazeux devient égale a la tension d’amorcage
(définie par la courbe de Paschen), on observe la formation d’'un canal conducteur
(Figure IlI-1-a) [14][21]. Compte tenu du faible libre parcours moyen a pression
atmosphérique, ce canal de décharge présente un rayon typiquement de l'ordre de la
centaine de pm,on parle alors de micro-décharge. Celle-ci est représentée
électriquement sur la Figure III-1- d. Le diélectrique en vis-a-vis de la micro-décharge se
comporte alors comme l'isolant d’'un condensateur, Cgs, dont les armatures sont d’un

coOté la décharge et de 'autre I'électrode. Le passage du courant induit une accumulation
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de charge sur la surface du diélectrique solide en vis-a-vis du canal de décharge qui
conduit a une augmentation de la tension Vgs. Si I'laugmentation de cette tension au fur et
a mesure du développement de la décharge est plus rapide que 'augmentation de la
tension appliquée V. a 'endroit ou s’est initiée la micro-décharge, elle entraine une
chute de la tension appliquée sur le gaz Vg, ce qui conduit a I'extinction de la décharge.
Ainsi, la micro-décharge est bloquée bien avant d’avoir atteint un degré d’ionisation
suffisant pour transiter en régime d’arc. Si la tension appliquée sur les électrodes
continue d’augmenter, des micro-décharges s’initient a de nouvelles positions car la
présence de charges résiduelles en surface du diélectrique diminue le champ électrique
vue par le gaz aux positions ou les micro-décharges se sont déja développées (Figure
[1I-1-b). A l'inversion de polarité (Figure III-1-c), les charges précédemment déposées
sur le diélectrique permettent un claquage du gaz sous un champ électrique plus faible

que lors de la premiere alternance.
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Figure IlI-1 : Principe de fonctionnement d’'une DBD

I-2. Mécanisme de claquage de type streamer

Lorsque le produit pression x distance (p.d) devient suffisamment grand pour permettre
au champ engendré par la charge d’espace d'une seule avalanche de devenir du méme
ordre de grandeur que le champ appliquée, le mécanisme de claquage est de type
streamer [13]. Dans l'azote, ce mécanisme est typiquement observé pour des produits

p.d de l'ordre de quelques dizaines de Torr.com. Ainsi, a pression atmosphérique a
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moins d’avoir une distance inter-électrodes de l'ordre de la centaine de um, c’est le
mécanisme de claquage normalement observé.

Suite a la présence d’un électron germe et d'un fort champ réduit, E/n (avec E qui est le
champ électrique et nla densité de neutres), une avalanche électronique s’initie et se
dirige vers 'anode. La différence de mobilité entre les électrons et les ions entraine la
formation d’un front d’électrons se propageant vers I'anode suivi d’'une « traine » d’ions
quasiment immobiles (Figure III-2-a). Cette localisation d’espéces engendre un champ
de charge d’espace. Lorsque le champ de charge d’espace devient du méme ordre de
grandeur que le champ géométrique, la distorsion induit une augmentation du champ
électrique local en téte et en queue de I'avalanche qui se propage alors d’autant plus
rapidement vers 'anode (Figure III-2-b). Par ailleurs, des électrons secondaires sont
créés par photo-ionisation dans le gaz ou par photo-émission sur la cathode. Les
avalanches issues de ces électrons secondaires et créées entre 'avalanche primaire et la
cathode sont a leur tour drainées vers la zone de charge d’espace positive et laissent
également une charge d’espace positive derriere elles. Ainsi, le canal se propage vers la
cathode. Les électrons secondaires contribuent aussi a I'amplification du champ de
charge d’espace tout en excitant les atomes du gaz, qui a leur tour vont émettre des
photons. Entre la téte et la queue de I'avalanche primaire, une zone a champ faible
s’établit ou un plasma nourri par les avalanches secondaires se crée. Dans le cas d’'une
DBD, une fois le canal de décharge formé (Figure III-2-c), comme nous l'avons vu
précédemment, 'accumulation de charges sur le diélectrique va entrainer une extinction

de la décharge bien avant la transition en régime d’arc.
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Figure III-2 : Développement d'un canal de décharge filamentaire [22][23]:
(a) Transition avalanche - streamer,
(b) Propagation du streamer vers la cathode,

(c) Formation d'un canal
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I-3. Caractéristiques électriques et optiques d'une décharge a barriére

diélectrique filamentaire

Dans le cas d'une DBD réalisée dans une configuration plan-plan, le principe de
fonctionnement précédemment décrit se traduit par une multitude de micro-décharges
se répartissant aléatoirement sur la surface des électrodes [24][14]. Ce comportement
peut étre mis en évidence par des photographies rapides avec des temps de pose tres
courts. Les Figure III-3 et Figure III-4 présentent des exemples de photographies d'une
décharge filamentaire vue de co6té et vue de dessus en utilisant un ensemble

(diélectrique + électrode) transparent.

Anode

Cathode

Figure I1I-3 : Photographie rapide d’une décharge filamentaire avec un temps de

pause de 120 us

Figure I1I-4 : Photographie d’une décharge filamentaire vue de dessus avec un ensemble

(diélectrique + électrode) transparent [13]
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D’un point de vue électrique, ce comportement se traduit par un courant qui présente
une multitude d’impulsions de courant (Figure III-5). En effet, chaque micro-décharge
induit une impulsion de courant d'une durée moyenne de quelques dizaines de

nanosecondes visibles sur la mesure du courant.
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Figure III-5 : Oscillogramme d’une décharge filamentaire dans I'azote (f=10 kHz) [18]

Le tableau suivant récapitule les principales caractéristiques des micro-décharges

observées généralement dans le cas d'une DBD a pression atmosphérique [21].

Durée (ns) 1-10
Vitesse de propagation (cm.s1) 108
Rayon d’'un filament (mm) 0.1
Densité de courant (4.cm=2) 100-1000
Densité électronique (cm) 1014 - 1015
Energie électronique moyenne (eV) 1-10

Tableau I1I-1 : Ordres de grandeurs des caractéristiques d’un canal de décharge filamentaire

II. DECHARGE DE TOWNSEND A LA PRESSION ATMOSPHERIQUE

Dans le cas d’'un procédé de traitement de surface par plasma froid, le fait d'utiliser une

DBD a pression atmosphérique permet de s’affranchir des systemes de pompage et de
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réaliser des traitements de surfaces en ligne directement sur une ligne de production.
Cependant, un des principaux inconvénients vient du fait qu’a pression atmosphérique,
le régime normal de fonctionnement est, comme nous venons de le voir, filamentaire.
Cela se traduit par une dissipation de la puissance fortement non homogene (dans
I'espace et le temps) comme nous 'avons vu sur les Figure III-3, Figure I1I-4 et Figure
[1I-5. Néanmoins, ce type de décharge peut convenir pour réaliser certains traitements
de surfaces. On peut citer par exemple le procédé Corona [21][25] utilisé pour modifier
I'énergie de surface de films polymeéres. Cependant, la réalisation d'un dépot de couches
minces nécessite un meilleur contrdle de I'injection et de la répartition de I'énergie.

Ceci peut étre obtenu en utilisant une décharge homogene. En effet, Okazaki et al
montreérent a la fin des années 80 qu'’il est possible d’obtenir une décharge homogéne a
pression atmosphérique dans I'hélium en utilisant une DBD [26][27]. Des travaux
similaires furent ensuite réalisés par Massines et al. a partir du début des années 90
[28][29]. Les Figure III-6 et Figure III-7 présentent respectivement un oscillogramme
courant - tension et une photographie rapide de l'’espace inter-électrodes d’une
décharge homogene obtenue dans 'azote a pression atmosphérique. Comme on peut le
constater, le comportement obtenu est radicalement différent de celui observé dans le
cas d'une décharge filamentaire. En effet, le courant ne présente qu'un seul pic par
alternance de la tension et la lumiere est homogéne radialement sur la totalité de la

section de la décharge (ici environ 9 cm?).
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Figure III-6 : Oscillogramme d’'une décharge homogéne dans l'azote (V=15 kV.., f=2 kHz)
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Cathode

o R e T A i L T R T A L R R i Bt

Anode

Figure III-7 : Photographie rapide d’'une décharge homogéne dans I'azote a pression

atmosphérique prise au maximum du courant avec un temps de pose de 1us (V=15 kV.., f=2 kHz)

Apres avoir décrit le comportement de ce type de décharge a partir des mesures
électriques, optiques et de résultats de simulation numérique, nous nous intéresserons
aux mécanismes a l'origine de l'obtention de cette décharge homogene a savoir le

claquage de type Townsend et I'effet mémoire d’'une décharge a la suivante.

III.  CARACTERISTIQUES DE LA DECHARGE DE TOWNSEND

Compte tenu de I'homogénéité radiale de la décharge (Figure III-7), la cellule de
décharge peut étre représentée a I'aide du schéma électrique équivalent de la Figure I1-7
qui permet de calculer les grandeurs électriques « internes » de la décharge comme

présenté dans le chapitre précédent.

Les résultats pour une période, présentés sur la Figure III-8, montrent I'évolution
temporelle du courant dans le gaz, I, du courant de décharge, I4, de la tension appliquée
sur les électrodes, V,, et de la tension appliquée sur le gaz, V. Cette décharge homogene
est caractérisée par la présence d'un seul pic de courant de faible amplitude (quelques
mA.cm2) et de longue durée (quelques dizaines de ps) par alternance. Le calcul du
courant de décharge Iq permet d’illustrer les intervalles de temps durant lesquels la
décharge est amorcée. La différence entre les courants Iz et Iq correspond au
comportement capacitif du dispositif principalement dominé par la capacité du gaz.
Lorsque la tension appliquée sur le gaz atteint la tension d’amorcage de la décharge, on

observe une augmentation importante du courant de décharge jusqu’a ce que la tension
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gaz atteigne un plateau et reste quasiment constante. Ce comportement illustré sur la
Figure III-9 correspond a une croissance exponentielle du courant en fonction de la
tension appliquée sur le gaz. Notons que compte tenu du fait que le courant augmente

exponentiellement, la tension d’amorgage est délicate a définir avec précision.
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Figure III-8 : Evolution temporelle du courant circulant dans le gaz, 1, de la tension appliquée sur

les électrodes, V,, et de la tension sur le gaz, Vy, (V=15 kVcc f=2 kHz)
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Figure III-9 : Caractéristique la=f(Vy) d’'une décharge de Townsend dans I'azote (V=15 kVcc f=2 kHz)
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D’un point de vue régime de décharge, le comportement électrique de cette décharge
correspond a celui d’'une décharge de Townsend, positionnée sur le plateau de la

caractéristique tension courant typique d’'une décharge a basse pression (Figure I1I-10).
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Figure I1I-10 : Caractéristique courant -tension typique d’une décharge électrique

Dans le cas d’'une décharge de Townsend, compte tenu de la faible densité de courant, la
charge d’espace dans le gaz ne modifie quasiment pas le champ géométrique ce qui
conduit a une répartition quasi uniforme du champ électrique dans l'espace inter-
électrodes. Ceci est cohérent avec les photographies rapides de la décharge qui
montrent une décharge beaucoup plus lumineuse du coté de I'anode (Figure III-7). En
effet, si le champ électrique est constant, la multiplication électronique va entrainer une
augmentation exponentielle des électrons de la cathode a 'anode et par conséquent de
la lumiere.

Ce comportement est confirmé par un modele fluide développé par Pierre Ségur au
LAPLACE [30][31] qui résout I’équation de continuité et de conservation de la quantité
de mouvement couplé a I'équation de Poisson et. La Figure III-11 présente la variation
spatiale du champ électrique dans l'’espace inter-électrodes, ainsi que les densités
d’électrons, d’ions N4* et de métastables N2(A3).*) qui sont les especes majoritaires
dans la décharge. Ces distributions sont présentées au maximum du courant. Comme
nous pouvons le voir, le champ électrique varie peu (de 36 a 38 kV.cm1) sur '’ensemble
de I'espace inter-diélectriques. La densité d’électrons varie donc exponentiellement de

quelques 10 cm3 a 108 cm3, et est maximale a I'anode.
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Figure I1I-11 : Résultats de modélisation numérique en 1D d’'une décharge homogéne dans
l'azote : densité d’électrons, d’ions N+, de métastables Nz(A3Y.,*) et champ électrique en

fonction de la position inter-électrodes au maximum du courant de décharge [30]

La décharge homogene obtenue dans l'azote a pression atmosphérique est par
conséquent une décharge de Townsend. Ainsi bien que I'on parle généralement de

décharge sombre de Townsend, a pression atmosphérique celle-ci est lumineuse.

IV. MECANISMES A L’ORIGINE DE L’OBTENTION D’'UNE DECHARGE HOMOGENE DANS L’AZOTE

Comme nous venons de le voir, dans 'azote a pression atmosphérique et dans notre
configuration, la décharge homogene obtenue est une décharge de Townsend. Elle est
initiée par un claquage de type Townsend contrairement au claquage de type streamer
qui conduit, généralement, a une décharge filamentaire.

Ainsi, apres avoir rappelé brievement le mécanisme de claquage de type Townsend,
nous nous focaliserons sur les mécanismes permettant d’obtenir ce claquage a pression

atmosphérique.
IV-1. Rappels sur le mécanisme de claquage de type Townsend

On consideére un systeme composé de deux électrodes placées dans une enceinte a basse
pression. Les deux électrodes sont connectées a un générateur de tension continue.
Lorsque I'on augmente la tension, on observe une augmentation du courant (Figure III-

12) jusqu’a saturer a une valeur égale a I lorsque tous les électrons créés par la source
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extérieure dérivent jusqu’a 'anode. Puis sous 'effet du champ électrique, les électrons
forment des avalanches de plus en plus importantes, ce qui conduit a une augmentation
exponentielle du courant. Les ions créés par les avalanches électroniques vont induire
une émission d’électrons secondaires a la cathode par bombardement ionique. Dans ce
cas, le courant peut s’écrire selon I'équation IIl.1. Lorsque le nombre d’électrons
secondaire devient égal au nombre d’électrons créés par la source extérieure (
y.[exp(a.d) —1] =1), la décharge est auto-entretenue. Cela se traduit par une croissance
quasi-verticale du courant pour une valeur de tension quasi-constante : c’est ce régime

qui correspond a la décharge de Townsend.

Décharge Luminescente

g ___________________
g Décharge de
3 Townsend
U ___________________
Avalanches

électroniques

' Drainage des charges créées

| par une source extérieure

—
400 Vg4 600
Tension (V)

T T
800 1000 1200

Figure I1I-12 : Caractéristique courant-tension typique d’une décharge dans un gaz : exemple

du Néon (d=50 cm et p=1 torr) [32]

: : exp («.d
1-y.[exp(e.d)-1]
avec: a: premier coefficient d'ionisation de Townsend (ionisation dans le gaz) ; y : deuxiéme

coefficient d'ionisation de Townsend (coefficient d’émission secondaire) ; io: courant initial a la
cathode

EqIII-1
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IV-2. Obtention d’'un claquage de type Townsend a pression atmosphérique

D’apres la littérature, le claquage de type Townsend est obtenu généralement a des
faibles valeurs du produit p.d (inférieur a quelques dizaines de Torr.cm) [13].
Cependant, comme nous venons de le voir, il est également possible d’obtenir ce
mécanisme a pression atmosphérique dans une décharge a barriére diélectrique pour
une distance inter-diélectriques de 'ordre du mm (ce qui correspond a un produit p.d de
76 Torrs.cm). Pour comprendre comment est-ce qu’il est possible d’obtenir ce
mécanisme, il est intéressant d’observer ce qu'il se passe lors des toutes premieres
décharges, c’est a dire lorsque la décharge s’amorce a partir d’'un gaz au repos (Figure
[1I-13), et dans des conditions pour lesquelles la décharge a I'état stationnaire est une

décharge de Townsend a la pression atmosphérique.
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Figure I1I-13 : Premiéres décharges dans le cas d’'une DTPA dans I'azote (gap=1mm)

Comme on peut le voir sur la Figure III-13, lors de la premiere décharge le courant
mesuré correspond a celui d’'une décharge filamentaire. Lors de la deuxieme décharge,
au moment de 'amorgage on observe un courant qui croit plus lentement et de valeur
plus faible avant de retrouver un courant typique de décharge filamentaire. Ensuite, lors
de la troisieme décharge le courant mesuré correspond a celui d’'une décharge
homogeéne. Par la suite, la décharge reste homogene. Cette mesure illustre le fait qu'un
effet mémoire d’'une décharge a la suivante est nécessaire pour permettre I'obtention
d’'une décharge de Townsend dans ces conditions. En effet, compte tenu du temps entre

deux décharges relativement faible (quelques dizaines de us), le gaz ne revient pas
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totalement au repos avant un nouveau claquage. Ceci peut étre mis en évidence par des
mesures de spectroscopie d’émission optique. Ainsi, on observe par exemple des
émissions liées au systeme N2-HIR (Hermann Infrarouge) méme lorsque la décharge est
éteinte. La Figure III-14-a présente le spectre d’émission optique du systéme N2-HIR
mesuré au maximum du courant de décharge alors que la Figure III-14-b présente
I’évolution de I'’émission du Nz-HIR a 751 nm en fonction du temps comparée a la valeur
absolue du courant de décharge. Il est intéressant de noter que lors de I'amorcage de la
décharge, 'émission du Nz-HIR, bien que faible, n’est pas nulle. Or la présence du
systeme HIR est le signe de la présence de métastables, 1'état radiatif supérieur étant
principalement créé par collision de deux états métastables Nz(A3XZ,*) lorsque la

décharge est éteinte suivant la réaction (Eq 111-2) [33] :

N2(A3Z,*)+N3(A3%,+)>N3(C'5I,) +N2 (X2 ) EqI1I-2

otl N2(C'*I1,) est un état radiatif qui émet le systeme Herman Infra Rouge (HIR)

Ces états métastables, qui ont une longue durée de vie (typiquement quelques dizaines

de ps a la pression atmosphérique [34]), peuvent donc étre impliqués dans l'effet

mémoire d'une décharge a la suivante.
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Figure I1I-14 : Illustration du systéme N»-HIR
(a) au maximum du courant du courant de décharge (I=22mA - f=5kHz)

(b) en fonction du temps comparé au courant de décharge a 751 nm (I=22mA - f=5kHz)
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Cet effet mémoire, clairement visible par spectroscopie d’émission optique, l'est
également sur le courant de décharge, La Figure III-15 présente ainsi I'évolution du
courant de décharge calculé a partir des mesures électriques et du schéma de la Figure
[I-7. 11 est intéressant de noter que lorsque la décharge est éteinte (période pendant
laquelle la tension appliquée sur le gaz est bien inférieure a la tension d’amorcage) le
courant de décharge est non nul. En effet, on observe une composante quasi continue
sur le courant de décharge qui dépend du signe de la tension gaz. Il existe donc
clairement un mécanisme a l'origine de la création d’électrons sous faible champ

électrique.

Tension (kV)

Temps (1s)

T

T T T
250 300 350 400

Temps (us)

Figure III-15 : Variation du courant de décharge et de la tension de gaz en fonction du temps

(illustration de I'effet mémoire) (V=24 kVcc-f=5kHz)

L’hypothése émise par Massines et al. est que ces électrons sont créés par émission
secondaire a la cathode par bombardement des métastables N2(A3X,*), ce qui
permettrait d’ensemencer le gaz en électrons germes et ainsi d’obtenir un claquage de
type Townsend a la pression atmosphérique [31][35]. Comme le champ électrique est
quasiment constant dans l'espace inter-diélectriques dans le cas d’'une décharge de
Townsend, les N2(A3Z,*) sont majoritairement créés pres de I'anode. Ces métastables
n’étant pas chargés électriquement, leur déplacement est contrélé par la diffusion qui
est faible a pression atmosphérique. Par conséquent, les métastables créés pres de
I'anode vont se retrouver pres de la nouvelle cathode au changement d’alternance. Ainsi,
comme le montre la Figure III-16, le flux de N2(A3X,*) a la cathode est important lorsque

la décharge s’amorce (au début de I'augmentation du courant, t=4450us).
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Un point important concernant cette hypothéese est que I'émission secondaire par les
métastables est favorisée du fait de la charge stockée par le diélectrique. En effet, le
coefficient d’émission secondaire d'une surface diélectrique non chargée est
généralement tres faible. Par contre, le diélectrique qui est sur la cathode est chargé
négativement au moment de 'amorgage: il a en effet recu un flux important d’électrons
lors de l'alternance précédente (quand il était anode). Or ces électrons sont piégés
majoritairement sur des défauts de la bande interdite, et ils doivent donc étre beaucoup

plus faciles a extraire que les électrons intrinseques du matériau.
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Figure I1I-16 : Densité de courant de décharge et flux d’ions, d’électrons et de métastables
N3(A3%,*) sur la surface d’un des deux diélectriques qui est sur I'anode en début de cycle puis

sur la cathode [31]

Cette variation de I'émission secondaire est visible sur la caractéristique courant de
décharge en fonction de la tension gaz (Figure III-17). En effet, on observe une
hystérésis sur cette caractéristique. Ce phénomeéne peut s’expliquer a partir de
I’équation caractéristique d’'une décharge de Townsend (Eq II.1). Pour pouvoir décrire
cette caractéristique, le coefficient y doit étre fort (typiquement 0,3) lors de 'amorcage
et décroitre jusqu’a 0,04 pour atteindre la valeur maximale du courant qui intervient au
changement de signe de la tension Vgs (Figure 111-17), c’est-a-dire au moment a partir
duquel le diélectrique du c6té de la cathode n’est plus chargé négativement. A partir du
maximum de courant, la décroissance du courant peut étre représentée en utilisant un

coefficient y décroissant de maniere continu et jusqu’a des valeurs proches de 0,01
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compatible avec la valeur intrinseque du matériau non chargé. 1l est intéressant de noter
que dans le modele développé par C. Kamphan [30][31], il a également été nécessaire
d’introduire un coefficient y fonction de la charge du diélectrique et variant de 0,5 a
0,01, afin de pouvoir reproduire au plus pres le fonctionnement de la décharge observé

expérimentalement.
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Figure I1I-17 : Mise en évidence de la variation du coefficient d’émission secondaire [36]

Cet effet mémoire d’'une décharge a la suivante est un point clé de la compréhension de

la physique de cette décharge, et qui fait I'objet du chapitre suivant.
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Chapitre IV: ETUDE DE L’EFFET MEMOIRE DANS UNE DTPA

On vient de le voir, I'obtention d'une décharge de Townsend a la pression
atmosphérique est assujettie a l'existence d'un effet mémoire d’'une décharge a la
suivante. De plus, dans I'azote pur, les molécules métastables N2(A3Z,*) semblent jouer
un réle dans cet effet mémoire [37][38][39]. Ainsi, la concentration de gaz réactif qui
peut étre rajoutée a 'azote tout en conservant une décharge de Townsend dépend en
général de la capacité de ce gaz a désactiver ces métastables N2(A3X,*) (par quenching
collisionnel). Par exemple, a peine 500 ppm d’oxygéne [40][41] rajoutés dans l'azote
suffisent a faire transiter la décharge vers le régime filamentaire alors que prés de 80%
de gaz nobles (hélium, argon, néon) peuvent étre ajoutés sans affecter la stabilité de la
décharge [39].

Pourtant, des études menées au sein du groupe ont montré que plus de 1000 ppm de
N20 pouvaient étre ajoutés a l'azote sans déstabiliser la décharge [42] alors que le
quenching des métastables N2(A3Z,*) par N20 est au moins aussi efficace que par O
[43]. De plus, I'ajout de tres faibles quantités de gaz réactifs (quelques dizaines de ppm)

a parfois pour effet d’'augmenter la stabilité de la décharge [42].

Dans ce contexte, 'objectif de ce chapitre est d’étudier finement I'impact de l'ajout de
faibles quantités de gaz oxydants sur la décharge, et plus spécialement sur l'effet

mémoire.

L. COMPORTEMENT GLOBAL DE LA DECHARGE EN PRESENCE DE FAIBLES QUANTITES DE O2

I-1. Etude électrique

Les plages de fréquence et de tension pour lesquelles la décharge est homogene
définissent un domaine de fonctionnement. La Figure IV-1 montre les différents
domaines de fonctionnement d'une DTPA obtenue dans un mélange N2/02 en fonction
du taux de O injecté dans I'azote pur. Pour une fréquence et un taux de Oz donnés, la
courbe représente la tension maximale qui peut étre appliquée sur la cellule de décharge
tout en maintenant une décharge homogeéne. Notons ici que la tension maximale

d’alimentation vaut 24 kV¢c.
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Figure IV-1 : Domaines de fonctionnement de la décharge de Townsend a la pression
atmosphérique obtenus dans le cas d’'un mélange N3/0: en fonction du taux de O: injecté dans

l'azote (Nz=21/mn, gap 1Imm)

Comme discuté en introduction de ce chapitre, nous observons sur la Figure IV-1 que
comparativement au domaine dans l'azote pur, I'ajout de faibles quantités de O; a
d’abord pour effet d’augmenter le domaine de fonctionnement en tension et en
fréquence, notamment avec 50 ppm de O2. Le domaine se réduit a nouveau pour des
taux d’Oz supérieurs a 50 ppm mais ne redevient égal a celui de l'azote pur qu’aux
alentours de 200 ppm de O injectés dans la décharge. Pour des taux supérieurs a 200
ppm, le domaine se réduit encore, et la décharge devient donc moins stable qu’elle ne
I'est dans I'azote pur, et devient minimal dans nos conditions pour 400 ppm de Oz. Au-

dela, la décharge devient filamentaire.

Nous avons illustré dans le chapitre précédent que 1'effet mémoire des métastables se
traduit, d'un point de vue électrique, par un saut de courant au changement d'alternance
entre deux décharges. Donc, afin de vérifier si les changements dans la stabilité de la
décharge observés ici étaient liés ou non a une évolution de l'effet mémoire d'une
décharge a la suivante, nous nous sommes intéressés a la signature électrique de la
décharge en présence de l'oxygene. La Figure IV-2 montre ainsi une comparaison
électrique entre les courants de décharge générés dans le cas de I'azote pur et dans des

mélanges N2/02 (50 et 500 ppm), toute condition étant conservée égale par ailleurs.
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Figure IV-2 : Comparaison des courants de décharge pour des mémes conditions d’excitations

(V=12 kV., f=3kHz) dans le cas de (a) N; pur et N2 + 50 ppm de O3, (b) N2+ 500 ppm de O;

Comme on peut clairement le remarquer, 1'ajout de 50ppm d'oxygene va de paire avec
une augmentation du pic de courant inverse (Figure IV-2-a), ce qui est donc la signature
d’une plus forte densité électronique lors de I'inversion de polarité anode-cathode. Cette
augmentation du pic de courant inverse, et donc de l'effet mémoire entre deux
décharges, conduit a une décharge qui s’amorce sous un champ plus faible, donc plus tot
dans le cycle, et qui conduit a un courant plus élevé, donc a une décharge plus puissante
et plus stable. Au contraire, pour 500 ppm de O: dans l'azote pur, la décharge est

partiellement filamentaire, et le pic de courant inverse semble tres faible, voir nul.

Cette évolution de 'amplitude du pic de courant inverse (ou saut de courant entre deux
décharges) est représentée quantitativement en fonction du taux de O injecté sur la
Figure IV-3. Nous avons également rajouté sur cette figure la valeur maximale de la

tension gaz pour chaque mélange.
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Figure IV-3 : Evolution du saut de courant (ou pic de courant inverse) entre deux décharges et
du maximum de la tension gaz en fonction de la quantité du O; injectée dans la décharge (V=12

kV.o, f=3kHz)

Cette figure permet de confirmer qu’a partir de 50 ppm d’oxygene ajoutés et ce jusqu’a
200 ppm (condition pour laquelle le domaine de fonctionnement redevient similaire a
celui obtenu dans I'azote pur), la décharge se développe sous une tension gaz plus faible
que dans l'azote pur. De méme, le saut de courant (responsable de I'effet mémoire),
présente un maximum a 50ppm, ou il atteint 850 pA dans nos conditions. A plus fort
taux d’oxygene, le saut devient de plus en plus faible jusqu’a devenir difficilement

mesurable au-dela de 400 ppm.

Comme déja discuté précédemment, les métastables N2(A3X.*) se désactivent par
collision avec O; (et ses produits de dissociation). Ainsi, si ce quenching permet de
comprendre pourquoi la stabilité de la décharge diminue lorsqu’on ajoute plus de 200
ppm de O, cela ne permet pas d’expliquer 'augmentation du pic de courant inverse et
de la stabilité de la décharge pour de plus faibles ajouts de O;. Aussi, nous avons
entrepris une étude de la décharge par spectroscopie d’émission optique dans les

meélanges N2/02 afin d’avoir un apercu des transferts énergétiques en phase gaz.
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I-2. Etude spectroscopique

Comme montré dans le chapitre 3, un spectre typique de la décharge dans ces mélanges
est représenté sur la Figure IV-4. Outre le second systéme positif de I'azote, la décharge
émet le systéme NOy, la bande O(1S)N2 (notée O-(Nz)* sur la figure), le systéme Herman

Infra Rouge de I'azote (HIR), et dans une moindre mesure le premier systeme positif de

)
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Figure IV-4 : Spectre global d’'une DTPA dans I'azote avec la mise en évidence des principaux

systémes présents

Le suivi des évolutions temporelles de ces émissions permet de distinguer les émissions
dues a une excitation électronique (dominantes pendant la décharge) de celles dues a
une excitation impliquant les especes métastables, et en particulier les métastables

N2(A3Z,*) (dominantes entre deux décharges).

La Figure IV-5 illustre ce point dans le cas d’'une décharge dans l'azote pur. Elle
représente |'évolution temporelle des systemes N2 second positif (bande (0,0) a 337
nm), N2-HIR (bande (1,0) a 751 nm) et NOy (bande (0,2) a 249 nm) dans le cas d'un
courant carré généré par une alimentation en tension triangle. Les différentes émissions
sont normalisées par rapport a leur maximum. Comme on peut le voir, le systeme N

second positif (SPS) suit parfaitement I'allure du courant de décharge : cela montre que
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ce systeme est principalement créé par impact électronique. Lorsque la décharge est
allumée (465us<t<730ps), les émissions liées au N2-HIR et NOy augmentent quant a
elles moins rapidement que le courant. De méme, apres |'extinction de la décharge (t =

730us), ces deux émissions décroissent moins rapidement que le courant.
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Figure IV-5 : Evolution temporelle du courant de décharge généré par une alimentation en

tension triangulaire (V=15kV., f=1kHz) et des émissions N2-SPS, N;-HIR, NOy

Ceci peut s’expliquer par le fait que les métastables N2(A3X,*) participent a la création

des états radiatifs responsables de ces émissions selon les deux réactions suivantes :

N2(A3Z,+)+N2(A3Z,+) > N2(C'5T1,)+N2 (X125 *) EqIV-1

ott N2(C"°I1,) est I'état radiatif qui émet le systéme Herman Infra Rouge (N.-HIR). [33]

NO(X2IT;)+N2(A3Z,+) > NO(A2I1*)+N(X1Zg *) EqlV-2

ou NO(A?II*) est I'état radiatif qui émet le systéme NO(y) [44]

Par ailleurs, le taux de décroissance des deux émissions entre deux décharges differe
clairement. La Figure IV-6 illustre le fait que ces décroissances sont de forme

exponentielle, dont le taux vaut 41 ps et 79 ps dans le cas respectivement de N2-HIR et
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NOy. Or une excitation des états radiatifs par les deux équations ci-dessus implique que
I’évolution du systéeme N2-HIR dépende du carré de la densité de métastables Nz(A3X,*)
(ou autrement dit que la densité de meétastables varie comme la racine carrée de
I’évolution du systeme N2-HIR) et que celle du systeme NOy dépende du produit de la

densité de métastables N2(A3Z,*) par la densité de NO.
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Figure IV-6 : Evolution temporelle du courant de décharge généré par une alimentation en
tension triangulaire (V=15kV., f=1kHz) et des émissions Nz-SPS, N>-HIR, \/N, — HIR et NOy

avec la mise en évidence des taux de décroissance lorsque la décharge est éteinte

Si on suppose que la densité de NO dans son état fondamental n’évolue pas de maniere
flagrante a I’échelle du temps entre deux décharges, I’évolution du systeme NOy doit
méme dépendre directement de la densité de métastables. Ainsi, si les deux réactions ci-
dessus dominent effectivement le peuplement des états radiatifs des deux émissions
entre deux décharges, alors les évolutions du systéme NOy et de la racine carrée du
systeme Nz-HIR doivent étre identiques, et gouvernées par I'évolution de la densité de
meétastables N2 (A3X*).

Comme le montre la Figure 1V-6 ce raisonnement, couplé aux taux de décroissance des
deux émissions, permet d’'une part de confirmer qu’effectivement les deux équations ci-
dessus dominent l'excitation des systémes N;-HIR et NOy entre deux décharges et

d’autre part permet d’évaluer la durée de vie des métastables N2(A3Zy*) a 79 ps dans les

57



Chapitre 1V

conditions expérimentales présentes, ce qui est en bon accord avec les valeurs trouvées

dans la littérature pour des conditions similaires [34].

Ainsi, les deux émissions N2-HIR et NOy entre deux décharges sont clairement reliées a
la présence de métastables Nz(A3%,*). Afin de découvrir si 'augmentation du pic de
courant inverse observée pour l'ajout de faibles quantités de Oz (Figure IV-3) est liée a
I’évolution des métastables N2(A3X.*), nous avons tracé I'évolution de l'intensité des
systémes N2-HIR et NOy en fonction du taux de Oz dans la décharge (Figure 1V-7), et ce
jusqu’a 1000 ppm de Oz (la décharge devenant filamentaire au-dela de 400 ppm)
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Figure IV-7 : Evolution de I'intensité du pic Nz-HIR (1,0) et NO y (0-2) en fonction du taux

d’oxygéne injectée avec I'azote dans la décharge(V=12kV., f=3kHz)

Comme on peut le voir, I'émission du systéeme HIR décroit continument avec
I'augmentation de la quantité d’oxygene injectée. Ainsi, ce résultat est en accord avec un
quenching des métastables N2(A3Z,*) par O2 et ses produits de dissociation. La légere
augmentation de I’émission du systéme Nz-HIR observée aprés 400 ppm est
probablement due au fait que la décharge transite en décharge filamentaire qui est plus
énergétique que la décharge de Townsend.

Le systeme NOy, quant a lui, augmente a tres faible taux d'oxygene -jusqu'a 200ppm-

probablement du fait que la création de NO (via des réactions entre l'azote et 'oxygene
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ajouté) compense la disparition des métastables d'azote N2(A3Z,*). Au-dela de 200ppm,
la disparition des métastables (combinée ou non a une baisse de la production de NO
dans I'état fondamental) domine 1'évolution du systeme NOy qui finit donc par diminuer.
Ces deux émissions ne sont plus du tout observées au-dela de quelques milliers de ppm
de Oa.

Le fait que 'augmentation de stabilité de la décharge concorde partiellement avec une
augmentation de I'émission de NOy (et donc de production de NO) nous a amené a nous
poser la question du réle exact joué par la molécule NO, ou par I'émission NOy.

Pour cela, de la méme maniere que nous venons de le faire avec Oz, nous avons étudié

I'influence de I'ajout de NO dans N3 sur le comportement de la décharge.

II. EFFET DE L’AJOUT DE NO SUR LE COMPORTEMENT GLOBAL DE LA DECHARGE

Lorsqu’on injecte 30 ppm de monoxyde d’azote, nous observons un comportement
similaire au comportement observé pour 50 ppm de Oz dans 'azote (Figure IV-2-a),
c'est-a-dire un fort saut de courant entre deux décharges et une décharge qui s’amorce

pour une tension plus faible.
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Figure IV-8 : Evolution temporelle du courant (V=13 kV., f=2kHz) dans le cas de :
(a) NzpuretN; +NO (30ppm), (b) N2+NO (40ppm)

Cependant, une différence notable par rapport a ce qui est observé avec Oz est que des
I'ajout de 40ppm de NO, la décharge commence a se déstabiliser et tend vers un régime
de décharge filamentaire, et ce malgré le fait que le saut de courant entre deux

décharges reste clairement visible (Figure IV-8-b). Comme dans le cas de Oz, nous avons
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représenté quantitativement cette variation en tracant I’'évolution du saut du courant
entre deux décharges et du maximum de la tension gaz, en fonction du taux de NO dans
N2, pour une fréquence d’excitation et une amplitude de la tension d’alimentation

constantes (Figure IV-9).
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Figure IV-9 : Evolution du saut de courant entre deux décharges et du maximum de la tension

gaz en fonction de la quantité du NO injectée dans la décharge (V=12 kV., f=3kHz)

Avec l'injection de monoxyde d’azote, le saut du courant augmente considérablement
jusqu’a une saturation autour de 800pA a partir de 20ppm. A la différence de ce qui est
observeé dans le cas de O, la transition vers le régime filamentaire apparait alors que
I'amplitude de ce saut de courant est pratiquement égale a sa valeur maximale. Par
ailleurs, comme pour Oz, le maximum de la tension gaz suit une évolution inverse du
saut de courant: en partant du N; pur, elle diminue progressivement avec
I'augmentation du taux de NO injecté, ce qui signifie que la décharge s’amorce pour une
tension plus faible au fur et a mesure que le taux de NO augmente dans le gaz. Ce
comportement s’inverse au-dela de 20 ppm de NO dans N2 mais la décharge transite
vers la décharge filamentaire avant que le maximum de tension gaz ne soit redevenu

égal (ou supérieur) a celui mesuré dans le cas de I'azote pur.

L’adjonction de NO dans la décharge a fait apparaitre de maniere flagrante le fait que la

décharge présente des caractéristiques différentes en fonction du temps de résidence du
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gaz et donc en fonction de la position le long du flux de gaz. En effet, dans le cas de NO,
cette évolution apparait tres clairement a travers d’une simple observation visuelle de la
décharge perpendiculairement au flux de gaz (Figure IV-10) : en entrée de décharge la
décharge est assez peu lumineuse et de couleur violette alors qu’en sortie elle est plus
lumineuse et de couleur verte. Spécifions bien ici que la décharge est de type Townsend

sur toute la zone des électrodes : aucun filament n’est détecté électriquement.

Electrode de masse . L.
Injection

N2+ NO

—

Electrode HT

Figure IV-10 : Photographie visuelle de la décharge dans le cas
d’un mélange gazeux N;/NO (30ppm) (V=12kV, f=2kHz)

Cette évolution lumineuse le long du flux de gaz illustre les limites du raisonnement tenu
jusqu’ici et qui consiste a ne regarder que le comportement global de la décharge sur
toute la zone des électrodes. En effet, on peut supposer que cette évolution visuelle
s’accompagne d’une évolution électrique. C’est la raison pour laquelle nous avons mis en
place I'électrode fractionnée présentée dans le chapitre II-1-4, qui permet de mesurer
des caractéristiques électriques plus locales, et en fonction de la position dans la

décharge.

III. EVOLUTION EN FONCTION DE LA POSITION DANS LA DECHARGE

La Figure IV-11 illustre un schéma de I'électrode fractionnée avec une photographie

visuelle dans le cas d’'un mélange N2/NO.
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Electrodes de masse

Injecti
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Electrode HT

Figure IV-11: schéma de I'électrode fractionnée avec une photographie visuelle de la décharge

dans le cas d’'un mélange gazeux Nz/NO(30ppm) (V=12kV,, f=2kHz)

Nous allons présenter par la suite les résultats des essais effectués avec cette cellule de
décharge dans le cas de I'azote pur (cas de référence) et dans les mélanges N2/0; et
N2/NO. La Figure IV-12 montre I'évolution du courant local mesuré en fonction de la

position dans le cas de I'azote pur.
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Figure IV-12 : Evolution du courant de décharge local en fonction du temps pour différentes

positions dans le cas de I'azote pur (V=12kV., f=3kHz)

Comme on peut le voir sur la Figure IV-12, méme dans le cas de I'azote pur, le courant
n’est pas constant sur toute la zone de décharge: il évolue de facon croissante de
I'entrée vers la sortie de la décharge. C'est-a-dire avec le temps de résidence du gaz dans

la décharge qui est égal a la position divisée par la vitesse moyenne du flux de gaz. De
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plus, temporellement, la décharge s’amorce d’abord en sortie puis elle s’étale jusqu’a
I'entrée de la décharge.

Nous avons vu que dans le cas de I'injection d’un gaz réactif, la décharge est globalement
plus stable avec 50 ppm de Oz (Figure IV-3) ou 30 ppm de NO (Figure IV-9). Nous avons
choisi de montrer pour ces deux cas les résultats des essais effectués avec la nouvelle

cellule dont I’électrode de masse est fractionnée.
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Figure IV-13 : Evolution du courant de décharge local en fonction de la position (V=12kV,,,

f=3kHz) : (a) Dans un mélange Nz/NO; (b) Dans un mélange N;/0;

Comme c’est le cas avec I'azote pur, la décharge s’amorce dans les deux cas d’abord en
sortie puis elle s’étale jusqu’'a I'entrée. Elle présente aussi une meilleure stabilité en
sortie comme le montre 'amplitude du saut de courant qui augmente progressivement

en fonction du temps de résidence, et ce dans les deux cas (Figure IV-13).

Dans la suite, nous allons corréler I’évolution des pics de courant inverse en fonction de
la position avec les émissions optiques, également mesurées en fonction de la position,
et ce pour différents taux de monoxyde d’azote et d’oxygéne injectés dans la décharge. A
des fins de clarté, nous allons discuter successivement le cas du monoxyde d’azote et de
I'oxygene, avant de conclure par une discussion des mécanismes possibles pouvant

expliquer les résultats observeés.
III-1. Cas de I'ajout de NO

La Figure IV-14 représente le saut de courant mesuré sur chaque zone de décharge (de

I'entrée a la sortie) pour différents taux de NO injectés dans la décharge, compris entre 0
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et 45 ppm. Comme on peut le voir, quelque soit le pourcentage de NO, le pic de courant
inverse augmente en fonction de la position dans la décharge, donc en fonction du temps
de résidence. Ceci signifie que la source d’électrons entre deux décharges, et par
conséquent I'effet mémoire d’'une décharge a la suivante, sont plus importants en sortie
de décharge qu’en entrée. Ceci peut étre attribué a une concentration plus importante de

métastables N2(A3Z,*) en sortie de décharge.
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Figure IV-14 : Evolution du saut de courant local en fonction de la zone de décharge pour les

différents taux de NO injecté.

Par ailleurs, le saut de courant en présence de NO est toujours supérieur au saut de
courant dans le cas de l'azote pur. On observe une augmentation allant jusqu'a un
facteur 2 en entrée (4mm) et a un facteur 3,5 au maximum en sortie (25-30mm). Ceci est
la signature d'une augmentation de la production d'électrons entre deux décharges en
lien avec I'ajout de la molécule de NO. Néanmoins, il est intéressant de noter qu’au-dela
de 20 ppm de NO, l'amplitude du saut de courant en entrée de décharge (0-10mm)
diminue pour redevenir voisine de celle mesurée en azote pur, alors qu'elle continue a
augmenter en sortie (17-30mm). Ceci conduit a une modification de I'allure des courbes
a 40 et 45 ppm (Figure IV-14). Cette diminution en entrée de décharge reflete une
diminution de l'effet mémoire d’'une décharge a la suivante, qui peut méme devenir
insuffisant pour maintenir 'obtention d’'une décharge de Townsend. Ainsi, comme on

peut le voir sur la Figure IV-15, pour un taux de 45 ppm de NO, le courant de décharge
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présente un comportement filamentaire en entrée (0-10mm) alors qu'il est parfaitement
stable a partir de la zone 3, avec qui plus est un effet mémoire particulierement
prononcé en sortie de décharge (14-30mm). Notons que lors du calcul du courant de
décharge, une moyenne glissante est effectuée sur les signaux afin de limiter le bruit.
Dans le cas d'une décharge homogene cela n’entraine pas de déformation du courant. Ce
n'est pas le cas pour une décharge filamentaire, et c’est la raison pour laquelle la
déstabilisation de la décharge apparait par des oscillations sur le courant. La
visualisation du courant mesuré ne laisse aucun doute quant au fait qu’il s’agit bien

d’une transition en régime filamentaire.
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Figure IV-15 : Evolution du courant de décharge local au moment de la déstabilisation de la

décharge en fonction de la position dans un mélange N;/NO(45ppm)(V=13kVcc, f=2kHz)

Ces observations permettent d’expliquer pourquoi lorsqu’on s’intéresse uniquement aux
mesures intégrées du courant de décharge, on peut observer une décharge qui transite
en régime filamentaire alors que I'amplitude du saut de courant est toujours proche de

sa valeur maximale (Figure IV-9).

Afin de tenter de corréler ces variations dans les mesures électriques aux transferts
d’énergie ayant cours en phase gaz, nous avons analysé I'évolution spatiotemporelle du
développement de la décharge par imagerie rapide. La Figure IV-16 présente, dans le cas

d’'un mélange N; + 30 ppm de NO, l'intensité lumineuse globale émise par la décharge a
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une position donnée par rapport a I'entrée de la décharge (lumiere intégrée sur tout le

gap gazeux), en fonction du temps sur une période de la tension appliquée.

ﬂ Injection gaz ﬂ
N,+NO (30 ppm)

1,200E4
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Figure IV-16 : Analyse de l'intensité lumineuse émise par la décharge dans un mélange

Nz/NO(30 ppm) (V=13KV.. f=2kHz)

Comme on pouvait s’y attendre suite a I'analyse des courants de décharge (Figure IV-13-
a), la lumiere n’est pas synchrone sur toute la zone des électrodes. A t=30us, la décharge
s’amorce d’abord en sortie de la zone de décharge, puis elle s’étale progressivement vers
I'entrée pour couvrir toute la zone de décharge a t=100us, mais avec une décharge
toujours plus intense en sortie. De méme, la décharge s’éteint plus tot en entrée qu’en
sortie. Ainsi la décharge est approximativement allumée 3 fois moins longtemps en
entrée qu’en sortie. On peut méme remarquer qu’en sortie de décharge de la lumiére est

toujours présente entre deux décharges (175 pus<t<275us).

Nous avons vu précédemment que le spectre d’émission optique de la décharge était
composé de plusieurs émissions, dont certaines reliées a la présence de métastables
N2(A3Z,*), a savoir le systeme Nz-HIR, le systeme NOy, et la bande O(1S)N;. L’utilisation
combinée de I'imagerie rapide (comme utilisée a I'instant) et d’un filtre optique adapté
(voir chapitre II-2-2) permet de suivre I'évolution spatiotemporelle de ces différentes
émissions. Ainsi, la Figure IV-17 illustre I'évolution de I'’émission N:-HIR (toujours
intégrée suivant le gap gazeux) en fonction de la position dans la décharge et du temps,

sur une période de la tension appliquée, et dans les mémes conditions expérimentales
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que pour la Figure IV-16. De méme la Figure IV-18 représente I'évolution spatiotemporelle

de I'’émission NOy, et la Figure IV-19 celle de 1a bande O(1S)No.
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Figure IV-17 : Analyse de I'intensité de I'émission N-HIR dans un mélange N:/NO(30 ppm)
(V=13kV.. f=2kHz)
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Figure IV-18 : Analyse de l'intensité de I'émission NOy dans un mélange N;/NO(30 ppm)
(V=12kV. f=3kHz)
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Injection gaz
ﬂ N2+ NO (30 ppm)
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Figure IV-19 : Analyse de l'intensité de I'émission liée a O(1S)N; dans un mélange

N2/NO(30ppm) (V=12kV.. f=3kHz)

Ces trois émissions présentent des évolutions spatiotemporelles clairement différentes :

Tout d’abord dans leur répartition spatiale: I'émission liée a NOy est ainsi
maximale en entrée de décharge, celle de N2-HIR augmente avec la position dans
la décharge pour atteindre un plateau au bout d’environ 1 cm, et celle due a la
bande O(1S)N2 n’est méme pas présente en entrée, commence a apparaitre au
bout de 1 cm, et est maximale en toute fin de la zone de décharge.

Egalement dans leur répartition temporelle : la modulation d’intensité le long du
cycle de la tension appliquée est clairement plus faible dans le cas de la bande
O(IS)N: (facteur 3 entre le maximum d’intensité et le minimum d’intensité en
sortie de décharge) que dans le cas de NOy (facteur 26 a la position 8cm) et du
N2-HIR (facteur 29 a la position 20cm). Ces différences sont a relier a la durée de
vie des especes a l'origine de la création de I'état radiatif (collision de 2
métastables dans le cas de N2-HIR, excitation via un métastable ou excitation

électronique dans le cas de NOy, et excitation via un métastable dans le cas

0(1S)N2).
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L’objectif étant de comprendre l'origine de I'effet mémoire, nous nous sommes plus
particulierement intéressés a 'émission de la décharge juste avant son amorgage. Pour
se faire, nous avons mesurer a partir des trois figures précédentes le minimum des
émissions de N2-HIR, de NOy et de O(1S)N2 en fonction de la position. Ces trois mesures
permettent respectivement de remonter a I'évolution relative le long du flux de gaz des
métastables N2(A3XZ,*), de la molécule NO dans son état fondamental, et de 1'oxygene

atomique dans son état fondamental.

En effet, comme discuté auparavant, entre deux décharges, et donc en I'absence
d’excitation électronique, 'émission du N2-HIR est due a la collision de deux métastables
N2(A3%y*) (Eq IV-1). Ainsi, la racine carrée de cette émission reflete les variations de la

densité de métastables :

[N2(A3Z)] a +/lyr EqIV-3

Par ailleurs, toujours entre deux décharges, la création de I'état radiatif NO(A),
responsable de I'’émission du systéme NOy, est due a la collision entre un métastable
N2(A3Z,*) et la molécule NO(X) dans son état fondamental (Eq IV-2). Ainsi, connaissant
I’évolution relative de N2(A3Z,*) telle que précédemment déterminée, on peut alors

calculée I’évolution de la molécule NO dans son état fondamental :

I'noy

N A2 N EqIV-4
[N, (A2, )]

[NO(X)] « \/

L’émission de la bande O(1S)N2, quant a elle, est due a un processus a deux étapes [43]:
O(3P) + N2(A3Zu*) - 0O(1S) + N2 EqIV-5
O(1S) + 2N2 > O(IS)Nz2 + N2 EqIV-6

Ainsi, comme pour NO, connaissant I’évolution relative de la densité de N2(A3Z,*) il est

possible de déterminer celle des atomes d’oxygene O(3P) :
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ON,"

[0CP)] «

[N,(A°Z,)]

EqIV-7

La Figure IV-20 présente I'évolution corrélée du saut de courant et des concentrations

relatives de N2(A3%,*), NO(X) et O(3P) ainsi déterminées en fonction de la position.
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Figure IV-20 : Corrélation entre le saut de courant entre deux décharges et les densités

relatives de Nz(A), NO(X) et O(3P) déduites des mesures spectroscopiques entre deux décharges

dans un mélange N;/NO(30ppm) (V=13kV., f=2kHz)

Les concentrations des métastables N2(A3Zu*) et de I'oxygéne atomique sont minimales

en entrée et maximales en sortie de la décharge. A l'inverse, la concentration de NO

décroit depuis l'entrée de la décharge, pour saturer a partir de 1 cm. Cette saturation

montre qu’il y a un équilibre entre la consommation de NO par les especes de la

décharge et un phénomene de production de NO en deuxieme partie de décharge. Par

ailleurs, la concentration de métastables est d’autant plus élevée que la concentration de

NO est faible, ce qui est en accord avec le fort taux de quenching de N2(A3%y*) par NO

[43]. Enfin, le saut de courant est maximum quand les concentrations de métastables et

d’oxygéne atomique sont maximales.

70



Etude de I'effet mémoire dans une DTPA

De la méme maniere que nous venons de le faire pour les décharges en présence de
monoxyde d’azote, nous allons maintenant étudier le comportement local de la décharge

en présence de dioxygene.
I1I-2.Cas de I'ajout de O:

La Figure IV-21 représente I’évolution des sauts de courant en fonction de la position
dans la décharge, et pour différents taux d’oxygene ajoutés dans le mélange. Nous
constatons que quelque soit le taux d’oxygene ajouté, le saut du courant augmente
toujours en fonction de la position dans la décharge, ce qui montre que la décharge est
plus stable en sortie qu’en entrée. Par ailleurs, le saut de courant augmente fortement
pour les plus faibles taux d’oxygéne (entre 25 ppm et 100 ppm). La plus grande stabilité
est obtenue pour 25 ppm de Oz avec une augmentation du saut de courant
comparativement a l'azote pur d’'un facteur 2.5 en entrée (4mm) et allant jusqu’a un
facteur 9 au maximum en sortie (24-30mm). Il y a donc une forte augmentation de la
production d'électrons entre deux décharges en sortie en lien avec I'ajout des molécules
de O;. Néanmoins, au-dela de 25 ppm le saut de courant commence a diminuer
progressivement jusqu’a sa disparition totale au dela de 450 ppm (passage en régime de

décharge filamentaire).
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:'; 100+ /,*//'// \. —&— 0 ppm Ref| g 0,6
{ p /' ] —=— 25 ppm =
s / ——50 ppm &
- A —4A— 75 ppm g
g s a— —v—100 S 0,4
£ 604 / o\ ppm 3
g / A 7 v \ A —<—200 ppm <
: / - g —v \V —»— 300 ppm %
E 40 ////,// v —®— 400 ppm é 0,2-
3 )/ ——450 ppm 5 '
Y 204 & L g S
y .
/ — —¢
0 ; ; ; , , 0,0 . ; ; . .
0 5 10 15 20 25 30 0 30 60 20 120 150
Position (mm) (a) Temps (us) (b)
Figure 1V-21 : Evolution du saut de courant Figure 1V-22 : Evolution du courant local de
local en fonction de la position les différents décharge au moment de la déstabilisation de
taux de 0O; injecté la décharge en fonction de la position dans un

mélange N2/0,(450ppm)(V=12kVcc, f=3kHz)

La Figure IV-22 illustre des mesures électriques du courant local associé a chaque zone

de décharge au moment de la déstabilisation pour 450 ppm de Oz et 12kV.. a 3kHz.
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Comme dit précédemment, le calcul du courant de décharge entraine un lissage du
courant qui ne permet pas de bien distinguer les impulsions de courant caractéristiques
d’'un passage en régime filamentaire. Celles-ci sont réduites a de simples déformations
sur les courants traités (entourées en noir sur la Figure IV-22) mais bien visibles sur les
mesures brutes. Ainsi, dans ces conditions, la décharge se déstabilise plutot en sortie de
décharge, contrairement a ce qui était observé avec l'ajout de NO (déstabilisation en
entrée). Ceci peut provenir du fait que le «quenching» de N2(A3X,*) par NO est environ
10 fois plus efficace que par I'oxygéne [43] (passage en filamentaire a 45ppm dans un
mélange N2/NO et a 450 ppm dans un mélange N2/02).

De la méme facon que pour le NO, nous avons corrélé ces mesures électriques a des
mesures optiques permettant de remonter a l'évolution relative des métastables

N2(A3Z,+), de NO(X) et de O(3P).

La Figure IV-23 illustre le résultat obtenu dans le cas de I'ajout de 50 ppm de O; dans la

décharge.
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Figure IV-23 : Corrélation entre le saut de courant entre deux décharges et les densités
relatives de Nz(A), NO(X) et O(3P) déduites des mesures spectroscopiques entre deux décharges

dans un mélange Nz/0; (50ppm)(V=13kV,, f=2kHz)

A la différence de ce qui était observé dans le cas de I'ajout de 30 ppm de NO (Figure

IV-20), les concentrations relatives de métastables et de NO évoluent peu en fonction de
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la position dans la décharge, et seule I'évolution de l'oxygene atomique suit

I'augmentation du saut du courant.

A partir de ces deux résultats importants (Figure IV-20 et Figure IV-23), nous pouvons
avoir une discussion sur l'origine de l'effet mémoire dans I'azote et en présence de gaz

oxydants.

IV. DISCUSSION

Les différentes mesures exposées dans ce chapitre avaient pour but d’aider a une
meilleure compréhension des phénomeénes de production d’électrons germes entre deux
décharges. En particulier, une observation claire est que I'ajout de faibles quantités de
gaz oxydants (par exemple 30 ppm de NO ou 50 ppm de 0O2) conduit a une forte
augmentation de la production d’électrons germes en sortie de décharge.

L’analyse couplée de la valeur du saut de courant en fonction de la position dans la
décharge et des concentrations relatives de métastables N2(A3X,*), de NO(X) et de O(3P)
semble de plus indiquer que la création d’électrons germes est d’autant plus élevée que
la concentration d’oxygene atomique est forte. De méme, ces mesures montrent
clairement la nécessité de la présence de métastables de N, la décharge transitant vers
la décharge filamentaire si le quenching de N2(A3Zy*) par les especes oxydantes devient

trop fort.

Une analyse des articles de cinétique chimique dans des mélanges N2/02 [43][45][46]
révele que peu de mécanismes peuvent expliquer nos observations. Néanmoins,
'ionisation associative de 1'azote excité N(2P) avec l'oxygéne atomique O(3P) pourrait
intervenir, I'azote excité N(2P) étant créé par collision d’'un atome d’azote dans son état

fondamental avec un métastable N2(A) :

N(2P) + O(3°P) > NO* + e Eq V-8
ou le N(2P) est excité selon la réaction suivante :

N2(A3Z,*)+N(4S) > N(2P) + N2(X) EqIV-9
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Ce mécanisme suppose la concomitance d'une forte concentration d’oxygéne atomique
et de métastables Nz(A3%X,*), mais également d’azote atomique dans son état
fondamental. Or Et-Touhami Es-Sebbar a réalisé pendant sa these des mesures par
Fluorescence Induite par Laser pour déterminer la concentration d’azote atomique
N(%S) dans une DTPA en azote pur mais également en présence de faible concentration
de Oz [42]. Ces mesures ont montré que la concentration d’azote atomique augmente
avec la position dans la décharge. En particulier, la Figure IV-24 illustre I’évolution de la
densité d’azote atomique N(“S) en fonction de I'énergie dissipée dans la décharge [47],
ou I'énergie est le produit de la puissance moyenne dissipée dans la décharge et du
temps de résidence du gaz a la position de mesure (=position/vitesse moyenne du flux

de gaz).
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Figure IV-24 : Evolution de la densité de I'azote atomique en fonction de I'énergie avec 50 ppm

d’oxygeéne injectée avec I'azote. E = (puissance x position) / (vitesse moyenne du gaz) [47]

Comme on peut le voir sur cette figure, la densité d’azote atomique N(*S) augmente

fortement de I'entrée a la sortie, pour atteindre des valeurs supérieures a 1.1014 /cm3.

Afin d’intégrer cette mesure a nos résultats, nous avons tracé la Figure IV-23 non plus en
fonction de la position mais en fonction de l'énergie dissipée dans la décharge. Les

résultats sont présentés sur la Figure [V-25.
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Figure IV-25 : Corrélation entre le saut de courant entre deux décharges, les densités relatives
de N(A), NO(X) et O(3P) déduites des mesures spectroscopiques entre deux décharges, et la
densité d’azote atomique déterminée par LIF par Es-Sebbar également entre deux décharge,
dans Nz/0:(50ppm)(V=13kV., f=2kHz)

Méme si cette mesure nécessite d’étre renouvelée pour d’autres taux et d’autres types de
gaz oxydant, I'accord entre I'augmentation du saut de courant et les concentrations
relatives de O(3P) et N(#S) est tout a fait remarquable. Ainsi, le mécanisme d’ionisation
associative entre 1'azote atomique excité par Nz(A3X,*) et 'oxygene atomique pourrait
étre le mécanisme a l'origine de I'augmentation de I'effet mémoire d'une décharge a la

suivante quand de faibles concentrations de gaz oxydants sont ajoutés a 'azote.

En effet, ce mécanisme nécessite la présence d’oxygene atomique (dont on peut
supposer que la concentration augmente avec 'augmentation de gaz oxydant dans le
mélange plasmageéne) mais également d’azote atomique (dont on sait que la
concentration décroit en présence de gaz oxydant [42][47]) et de métastables N2(A3X,*),
ces molécules étant les seules especes a longue durée de vie, et donc les seuls pouvant
permettre la création d’électrons germes au moment ou cela est nécessaire, c’est a dire

au moment de I'amorcage de la décharge suivante.
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Dans le cas de 'injection de plus de 40 ppm de NO, la déstabilisation de la décharge en
entrée peut s’expliquer par la destruction rapide des métastables Nz(A3%,*) par le NO

présent en quantité en entrée de la décharge puisque c’est la qu'il est injecté (Eq IV-2).

Cette hypotheése permet d’expliquer les comportements observés en azote mais
également dans les différents mélanges de gaz étudiés. A partir des résultats de 1'étude
du saut de courant en fonction de la quantité du gaz injectée et de la position, nous
avons constaté que lorsque la décharge commence a se déstabiliser, le saut de courant
est a sa valeur minimale : ceci nous améne a conclure que la valeur minimale du saut de

courant nécessaire pour avoir une décharge homogene est de 10pA/cm?+3pA.

V. SYNTHESE

Les résultats évoqués lors de ce chapitre traitaient du comportement de la décharge en
présence de traces de gaz oxydants. Ils ont permis de dégager plusieurs certitudes
concernant la transition de la Décharge de Townsend a la Pression Atmosphérique vers
le régime filamentaire. Les études antérieures avaient montré qu’un effet mémoire d’'une
décharge a la suivante est nécessaire pour ensemencer le gaz en électrons germes et
ainsi obtenir un claquage de type Townsend. L’hypothése admise au début de cette these
était que les seuls états métastables a longue durée de vie N2(A3X,*) permettaient

d’ensemencer le gaz en électrons germes par émission secondaire a la cathode.

Cependant, ceci ne permettait pas d’expliquer pourquoi I'ajout de faibles concentrations
de gaz oxydants (typiquement inférieur a 100 ppm) augmente la stabilité de la décharge
alors que ces gaz oxydants détruisent les N2(A3Z,*). Les mesures réalisées pendant cette
these ont confirmé cette observation. Par ailleurs, elles ont également confirmé que la
densité de métastables N2(A3Z,*) est quoi qu’il arrive un parametre clé, la concentration
maximale de gaz oxydant pouvant étre rajoutée dans le mélange sans transition en
régime filamentaire dépendant fortement de sa probabilité de quenching des N2(A3Z*).
Ainsi, alors que la concentration maximale de NO pouvant étre ajouté a I'azote est de 40
ppm, cette concentration peut étre augmentée jusqu’'a 450 ppm dans le cas de Oo.

Par ailleurs, I'utilisation d’'une cellule de décharge présentant une électrode fractionnée

en huit zones a permis de mettre en évidence que méme dans le cas d'une DTPA, les
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propriétés de la décharge évoluent en fonction de la position dans la décharge. Ces
mesures électriques résolues spatialement, couplées a une analyse fine de Ila
spectroscopie d’émission optique résolue spatialement et temporellement dans
différents mélanges de gaz (N2, N2-Oz, N2-NO) nous ont permis de montrer I'importance
des Nz(A3%X,*) mais également de l'oxygene atomique O(3P) sur l'augmentation de

stabilité observée en présence de faibles concentrations de gaz oxydants.

Ces mesures nous permettent de proposer un mécanisme supplémentaire de créations
d’électrons germes en présence de gaz oxydant basé sur l'ionisation associative de
I'azote atomique excité N(2P) et de I'oxygéne atomique O(3P), 'azote atomique étant

excité par les molécules métastables N2(A3Z,*).
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Chapitre V: OPTIMISATION DU TRANSFERT DE LA PUISSANCE DANS
UNE DTPA

Le principal verrou au développement industriel d'un procédé de dépots de couches
minces par DBD homogene a pression atmosphérique en gaz vecteur azote est la vitesse
de dépbt qui est actuellement trop faible (typiquement de I'ordre de quelques dizaines
de nm/min). Comme on peut le voir sur la Figure V-1, une augmentation significative de
la vitesse de dépot passe par un accroissement, a la fois de la puissance mais également
de la quantité de précurseurs injectés dans le gaz. En effet, pour une puissance de 0,5
W.cm?, 'augmentation du taux d’hexaméthyldisiloxane (HMDSO) de 10 a 30 ppm
permet d’accroitre la vitesse de dépot de 25% alors que pour une puissance de 0,65
W.cm-?, la méme augmentation du taux d’HMDSO permet d’accroitre la vitesse de dépot

de 90% pour atteindre une vitesse de 38 nm/min-1.

% P= 0,65 W/cm’
304

25

20
154 P=0,5 W/sz

104

Vitesse de dépét (nm/min)

Quantité HMDSO (ppm)

Figure V-1 : Variation de la vitesse de dépét en fonction de la concentration de HMDSO injecté

dans la décharge pour deux valeurs différentes de la puissance [48]

L’augmentation de la puissance entraine une augmentation de la densité des
métastables N2(A3Z,*) qui d’apres les travaux de lonut Enache sont majoritairement
responsables de la dissociation de la molécule d’'HMDSO en radicaux [48]. Cependant, la

molécule d’'HMDSO détruit efficacement la molécule métastable N2(A3X.*)[48][49][50].
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Ainsi, 'augmentation du taux d’'HMDSO conduit a une destruction plus efficace des
métastables N2(A3X,*) entre deux décharges et donc de I'effet mémoire. L’augmentation
de la vitesse de dépdt passera donc nécessairement par un accroissement de la
puissance combiné a une solution permettant de maximiser l'effet mémoire d’une
décharge a la suivante de maniere a pouvoir augmenter la proportion de gaz réactifs.

Dans ce cadre, I'objectif de ce chapitre est d’étudier le transfert de puissance dans une
décharge de Townsend a la pression atmosphérique en gaz vecteur azote. Pour cela,
apres avoir discuté la problématique de la limitation de la puissance en régime
homogeéne, nous présenterons les deux approches étudiées dans le cadre de cette these
qui sont basées sur l'optimisation, d’'une part, de la capacité équivalente des barrieres

diélectriques et, d’autre part, du type d’alimentation.

[.  PROBLEMATIQUE : LIMITATION DE LA PUISSANCE DANS UNE DTPA

La Figure V-2 présente un oscillogramme typique du courant de décharge et de la
tension gaz dans le cas d’'une DTPA. La premiere chose que I'on remarque est que la
décharge est éteinte pendant pres de la moitié de la période. Le deuxiéme point
concerne le fait que le courant de décharge varie fortement durant la décharge alors que
la tension gaz reste quasiment constante. La forme du courant vient du fait que la
tension gaz est quasiment constante, ce qui entraine un report des variations de la
tension appliquée uniquement sur les diélectriques solides. Ceci a pour conséquence
d’'imposer le courant de décharge (Eq V-1) [51].

dv, (t)
dt

l4(t) =Cqe Eq V-1

avec : Cys: capacité équivalente des diélectriques solides

Ainsi, le courant dépend a la fois de la valeur de la capacité diélectrique Cqs mais
également de la dérivée de la tension appliquée (donc de sa fréquence et de son
amplitude). Compte tenu de cela, le transfert de puissance ne sera pas constant durant
toute la phase d’allumage de la décharge, et donc la durée pendant laquelle la puissance

est maximale est tres courte (Figure V-3).
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Figure V-2 : Evolution temporelle du Figure V-3 : Evolution temporelle de la puissance
courant de décharge et de la tension gaz instantanée dans une DTPA (f=2 kHz, V=15 kV.;)

dans une DTPA (f=2 kHz, V=15 kV.)

Pour une configuration de cellule de décharge donnée, une solution simple pour
accroitre le courant de décharge et donc la puissance transférée a la décharge consiste a
augmenter la fréquence et/ou l'amplitude de la tension appliquée. Cependant,
I'amplitude et la fréquence de la tension appliquée permettant de maintenir la décharge
homogene sont limitées. La Figure V-4 présente un exemple de domaine de
fonctionnement électrique typique de ce type de décharge dans le cas d’une
alimentation en tension sinusoidale. Afin d’obtenir ce domaine de fonctionnement,
I'amplitude de la tension appliquée sur la cellule de décharge, a une fréquence donnée,
est progressivement élevée. La limite inférieure du domaine de fonctionnement
correspond a 'amplitude de la tension appliquée pour laquelle la décharge est étalée sur
la totalité de la surface des électrodes. La limite supérieure correspond, soit a
I'amplitude de la tension appliquée pour laquelle la décharge transite en régime
filamentaire, soit a la limite du générateur. Notons que ce tracé a été réalisé avec une
durée d’allumage tres courte pour chaque point de mesure (de l'ordre de quelques

secondes) afin de s’affranchir au maximum des effets thermiques [51].
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Figure V-4 : Domaine de fonctionnement de la décharge en fonction de la fréquence et de

I'amplitude de la tension appliquée pour une courte durée d’allumage (vga,=111 cm.s1)

Des travaux antérieurs ont permis de mettre en évidence les causes de déstabilisation de
la décharge homogene liées aux conditions d’excitation de la décharge [4][5]. Suivant les
conditions, la déstabilisation apparait soit aprés le maximum du courant (Figure V-5-a)
soit au moment de I'amorcage (Figure V-5-b).

Lorsque la déstabilisation apparait apres le maximum du courant, celle-ci est liée a un
courant trop important imposé par le circuit extérieur au moment ou le coefficient
d’émission secondaire devient proche du coefficient intrinséque du matériau, ce qui
conduit a une augmentation de l'ionisation dans le gaz et a une localisation de la
décharge [51].

Lorsque la décharge se déstabilise lors de I'amorcage de la décharge, des études
optiques ont montré qu’au départ il y a une oscillation amortie de toute la lumiere de la
décharge sans localisation. Cet effet provient d'une résonance électrique liée aux

éléments parasites du circuit d’alimentation [52].
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Figure V-5 : Courant mesuré lors de la transition en régime filamentaire, lorsque la

déstabilisation est :
a) apres le maximum de courant (f=8kHz, V,= 24kVcc),

b) durant I'amorgage de la décharge (f=14kHz, V,=11kVcc)

II. INFLUENCE DES MATERIAUX DIELECTRIQUES

Comme nous 'avons vu a l'instant, les diélectriques, dont le réle premier est d’éviter la
transition a l'arc, vont également, dans le cas d'une décharge de Townsend, imposer le
courant de décharge par le biais de la valeur de leur capacité équivalente Cus (Eq V-1).
Dans cette optique, nous allons tester différents matériaux diélectriques afin de faire
varier la capacité Cy4s qui dépend a la fois de la permittivité relative du matériau &, de la
surface S et de I'épaisseur du diélectrique e (Eq V-2).

Notons que cette étude a été réalisée pour une distance inter-diélectriques constante de

1mm et une surface de 6,4 cm=.

L E0E,-S

C,.= Eq V-2
ds e q

avec : g,permittivité du vide (8.854.10-2 F m1); &, : permittivité relative du matériau; S : surface

des électrodes; e : épaisseur totale des diélectriques.

Apres avoir présenté les caractéristiques électriques des différents matériaux
diélectriques testés, nous présenterons par la suite les différents résultats obtenus avec
les différentes configurations testées en nous focalisant sur le domaine de

fonctionnement et la puissance transférée a la décharge. Enfin, la derniere partie sera

83



Chapitre V

consacrée a une discussion sur linfluence des diélectriques dans le transfert de

puissance pour une DTPA.
II-1. Caractéristiques des matériaux diélectriques utilisés

Les matériaux diélectriques les plus souvent utilisés pour la réalisation de la barriere
diélectrique sont les céramiques (généralement de I'alumine) mais on peut également
citer le verre, le silicone ou encore les polymeres. Le point commun de ces différents

matériaux est que la permittivité relative ¢ est inférieure a 10 et qu’ils sont

généralement utilisés avec une épaisseur de 'ordre du mm. Cela conduit a une capacité
Cas relativement faible de I'ordre de quelques pF.cm-2.

Afin de pouvoir faire varier la capacité Css dans une plage de valeurs plus importante,
nous avons utilisé différents matériaux dont les caractéristiques électriques
(permittivité relative et conductivité) sont reportées dans le

Tableau V-1. Notons que la permittivité relative a été mesurée a I'aide d’'un analyseur
d'impédance HP 4284A apres avoir métallisé les diélectriques sur les deux faces tandis
que la résistivité électrique surfacique est mesurée a I'aide d’'une mesure du Potentiel de
Surface. La résistivité volumique est issue des données constructeur. Les valeurs de Cqgs
sont calculées pour une surface d’électrodes de 6,4 cm? en considérant que l'on utilise

une plaque pour recouvrir chacune des électrodes.

84



Optimisation du transfert de la puissance dans une DTPA

Résistivité
Résistivité ) )
électrique électrique
Matériaux &, surfacique volumique Epaisseur (mm) Cas (pF)
a300K
(Q.m) a300K
(Q.cm)
Stumatite 7,3 2.1011 5,2.1013 2 10,3
Verre 8,2 1017 8.1015 2 11,6
1012 >1014 0,381 74
Alumine 9,9 1012 >1014 0,635 44.4
1012 >1014 1 28,2
Carbure de
113 6,4.102 103-105 2 159,8
Silicium (SiC)
Dioxyde de
140 7,8.103 1013-1018 2 198
Titane (TiO2)
Titanate de
Baryum 328 2,7.105 >108 1,5 618,6
(BaTi03)

Tableau V-1 : Caractéristiques électriques et épaisseur des différents matériaux diélectriques
étudiés [53][54]

II-2. Cas particulier des matériaux a forte permittivité

L’obtention d'une décharge homogene avec les matériaux de faible permittivité
(Stumatite, Verre et Alumine) ne pose aucun probleme. Par contre, dans le cas des
matériaux présentant la permittivité relative la plus élevée (Carbure de Silicium,
Dioxyde de Titane et Titanate de Baryum) la décharge est toujours filamentaire quelles
que soient 'amplitude et la fréquence de la tension appliquée. La Figure V-6 présente les
oscillogrammes de la tension appliquée et du courant mesuré dans le cas d’'une cellule
de décharge utilisant comme diélectrique des plaques de Carbure de Silicium (SiC) et de
Dioxyde de Titane (TiOz). Nous observons qu’a faible tension appliquée (10 kV.), les
impulsions de courant mesurées dépasse les 100 mA pour la cellule de décharge
utilisant le SiC et 400 mA dans le cas du TiO;. Les premiers essais en utilisant du BaTiO3

comme diélectriques ont conduit a des impulsions de courant de plusieurs amperes

85



Chapitre V

ayant entrainé I'apparition d’'un arc localisé et la destruction rapide de la cellule de
décharge. Notons que dans le cas du SiC, sa faible résistivité fait qu’il se comporte
comme un circuit RC parallele dont le terme résistif n’est pas négligeable devant la
capacité. On peut donc supposer que ceci doit avoir un impact négatif sur I'obtention
d’'une décharge homogene. Néanmoins, dans le cas du TiOz qui présente une résistivité

volumique similaire a celle de I'alumine, le comportement de la décharge est le méme.

6 200
100

’ ‘ w
T T “'L. ! 0

I--100

Courant mesuré (mA)
Tension appliquée (kV)

Tension appliquée (kV)
(yw) 9.nsaw yue.no)

-6 T T T T -200 T T T T
0 100 200 300 400 500 0 100 200 300 400 500

Temps (ps) Temps (ps)

(a) SiC (f = 2kHz, Vo = 10 kV) (b) TiO: (f = 2kHz, V, = 11 kV.¢)
Figure V-6 : Oscillogrammes d’une décharge filamentaire dans le cas d’une cellule de décharge

d base de diélectriques de forte permittivité relative.

Ainsi, compte tenu de ces résultats, nous avons voulu vérifier que l'impossibilité
d’obtenir une décharge homogene avec ces matériaux était principalement liée a la
valeur de capacité équivalente et non pas aux matériaux eux-mémes. Pour cela, nous
avons utilisé différentes configurations dans lesquelles une électrode était recouverte
d’'une plaque d’alumine alors que l'autre électrode était recouverte d’'une plaque d’un
matériau a forte permittivité (SiC, TiOz ou BaTiO3). Notons que si on néglige la
composante résistive de matériau, la valeur de la capacité équivalente Cqs d’'une cellule
composée de deux plaques diélectriques différentes est proche de la capacité
diélectrique la plus petite des deux plaques (Alumine) (Eq V-3). Dans ces conditions,
quel que soit le matériau utilisé il a été possible d’obtenir une décharge homogene. La
Figure V-7 présente un exemple de courant mesuré dans le cas d’'une décharge réalisée

en utilisant une alumine et une plaque de SiC.
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Figure V-7 : Oscillogramme courant-tension dans le cas d’'une décharge réalisée en utilisant un

diélectrique en Alumine et un en SiC (f= 1 kHz, V= 22 kV)

Dans ce cas, le courant de décharge présente la signature électrique d’'une décharge
homogene, ce qui a été également confirmé par imagerie rapide. Par rapport au courant
mesuré dans le cas d'une cellule composée de deux plaques de SiC (Figure V-6-a), le
courant de décharge est beaucoup plus faible. Cette différence peut s’expliquer par le fait
que le courant est, comme nous l'avons vu précédemment, imposé par la valeur de la
capacité équivalente des diélectriques. Lorsque I'on utilise deux diélectriques différents,
la capacité équivalente des deux diélectriques placés en série est définie par I'’équation
Eq V-3. Comme la permittivité relative du SiC est bien plus élevée que celle de I'alumine
(Tableau V-1), cela se traduit par une capacité Cqs qui est de 69,5 pF pour I'association
des deux diélectriques alors qu’elle était de 160 pF pour une cellule de deux plaques de

SiC et de 44,4 pF pour une cellule de deux plaques d’alumines.

Cm:m EqV-3
€.Ero T 6.6k

avec : €ypermittivité du vide (8.854.1012 F.m1) ; &€ g, : permittivité relative de 'Alumine; Eg,:

permittivité relative du matériau ; e; :épaisseur de 'Alumine ; ez : épaisseur du matériau ; S :

surface des électrodes

Le fait d’avoir remplacé une plaque de SiC par une plaque d’alumine a permis d’obtenir

une décharge homogene. Il est intéressant de noter que dans ces conditions, comme on
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peut le voir sur la Figure V-8, le courant de décharge lors de I'alternance positive se
superpose parfaitement, en valeur absolue, a celui de l'alternance négative. Par
conséquent, le type de diélectrique utilisé ne semble pas influencer la décharge et le
parametre important est visiblement la capacité équivalente globale des diélectriques
solides qui ne doit pas étre trop élevée de maniere a limiter suffisamment le courant de

décharge.

Alternance positive
Alternance négative

m

Courant mesuré, I, (mA)

- . ; ; ;
0 200 400

Temps (ps)

Figure V-8 : Comparaison du courant mesuré lors des alternances positive et négative dans le
cas d’'une décharge réalisée en utilisant un diélectrique en alumine et un en SiC (f= 1 kHz,

V=22 kV.)

Il est également intéressant de noter que le fait d’avoir un des deux diélectriques qui a
une résistivité relativement faible pour un isolant ne perturbe pas la décharge. Enfin, les
plaques de carbure de silicium utilisées présentaient une porosité tres importante qui se
traduit par le fait qu’'un flux de gaz peut traverser la plaque. La encore, cela n’empéche

pas d’obtenir une décharge homogene.
I1-3. Influence de la valeur de la capacité équivalente des diélectriques solide

A partir des premiers essais, nous avons constaté qu'il n’est pas possible de générer une
décharge homogene avec les matériaux présentant la permittivité la plus forte (SiC, TiO>
et BaTiO3) si ces matériaux sont utilisés sur les deux électrodes. Nous avons également

mis en évidence que le parametre qui semble prépondérant est la capacité équivalente
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des diélectriques solides Cqs. Afin de faire varier ce parametre sur la plage la plus large
possible, nous avons utilisé différentes configurations de cellules de décharge qui sont
répertoriées dans le Tableau V-2. Ainsi, mis a part la configuration classique utilisant
deux plaques d’alumines de différentes épaisseurs (381 um, 635 um ou 1 mm), nous
avons également utilisé des configurations utilisant de la stumatite, du verre ou encore
des associations entre un matériau de forte permittivité et une plaque d’alumine. Ceci
permet de faire varier la valeur de la capacité Cqs de 10 a 132 pF pour une surface de 6,4

cm?.

Diélectrique
cOté masse Alumine
Stumatite Verre
Diélectrique (Al205)
cOoté HT
Verre 11,6
Stumatite 10,3 15,1
28,2 (e = 1mm)
Al;03 44,4 (e = 635um)
74 (e =381um)
SiC 69,5 (e = 635um)
TiO> 72,5 (e = 635um)
53,9 (e = 1mm)
BaTiO3 82,8 (e = 635um)
132,2 (e =381um)

Tableau V-2 : Différentes cellules de décharge utilisées et valeurs de la capacité C4s équivalente

(Note : I'épaisseur e correspond a 'épaisseur de la plaque d’alumine utilisée).

La Figure V-10 présente les différents domaines de fonctionnement obtenus pour toutes
les configurations étudiées. Pour simplifier la lecture de ces domaines, nous n’avons pas
représenté la limite inférieure qui correspond a la tension permettant un amorgage de la
décharge sur la totalité de la surface des électrodes.

Comme on peut le voir, les domaines de fonctionnement présentent tous globalement la
méme allure. A faible fréquence, la limite du générateur est atteinte avant de transiter en

régime filamentaire, puis on observe une décroissance linéaire de la tension de
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transition en régime filamentaire. Plus la valeur de Cgs est élevée, plus cette décroissance
apparait a faible fréquence, ce qui entraine une diminution de la fréquence maximale
permettant d’obtenir une décharge homogene.

Une analyse plus fine des différents domaines de fonctionnement (Figure V-10) montre
que les zones de transition en régime filamentaire présentent des droites paralléles de
pente plus au moins constante. Cela va nous permettre de mettre en équation les
parametres liés a la transition en régime filamentaire. Nous allons donc étudier
I’évolution de la pente de la tension de transition en régime filamentaire en fonction de
la valeur de Cys ainsi que I'évolution de 'ordonnée de la droite a 'origine, Vo. La Figure
V-9 schématise l'influence de la capacité Cqs sur le domaine de fonctionnement de la

décharge.

V (kVcc) A

Vo
Vo

Limite générateur

Homogéne Filamentaire

>
fmax' fmax f (kHZ)

Figure V-9 : Illlustration schématique de la modification du domaine de fonctionnement en

fonction de la valeur de la capacité Cys
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Figure V-10 : Domaines de fonctionnement et Puissances maximales obtenues en régime

homogeénes pour les différentes cellules de décharges étudiées
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La Figure V-11-a présente I’évolution de la pente de la tension de transition en régime
filamentaire en fonction de la valeur de Cgs alors que la Figure V-11-b présente
I’évolution de I'ordonnée de la droite a l'origine, Vo. Ainsi la tension de transition en
régime filamentaire peut étre déterminée par I'équation Eq V-4 qui dépend de la valeur

de Cgs et de la fréquence d’excitation.
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Figure V-11 : Evolution des coefficients de I'équation de la tension de transition en régime

filamentaire en fonction de la valeur de Cys : (a) pente du domaine, (b) ordonnée a l'origine.

V,

trans —

~1.25.f —0.197C,, +406 Eq V-4

avec : Virans : tension de transition en régime filamentaire (kVcc), f : fréquence (kHz), Cys:

capacité équivalente des diélectriques solides (pF)

Pour chaque point expérimental en limite du domaine homogene, nous avons calculé la
puissance surfacique moyenne qui est également représentée sur la Figure V-10. La
puissance présente une croissance linéaire liée a la limitation en tension du générateur,
sauf dans le cas du TiOz + Alumine qui présente un comportement singulier pouvant étre
lié aux caractéristiques du TiO2. En effet, le courant étant limité par la capacité Cgs,
I'augmentation de la fréquence a tension constante conduit a une croissance linéaire du
courant et donc, dans le cas d'une décharge de Townsend, a une croissance linéaire de la
puissance. On observe ensuite un optimum de puissance situé généralement a une
fréquence a partir de laquelle la tension appliquée sur la cellule n’est plus limitée par le
générateur. La puissance décroit ensuite jusqu’'a atteindre la fréquence maximale

permettant I'obtention d’'une décharge homogene.
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La Figure V-12 présente I'évolution de la puissance maximale dissipée dans la décharge
en fonction de la valeur de la capacité Cqs. La courbe expérimentale est comparée a une
courbe phénoménologique déterminée a partir de I'équation Eq V-4 associée a
I'expression analytique de la puissance déterminée par Xavier Bonnin (Eq V-5) [55].
Comme on peut le voir, la puissance calculée est en bonne adéquation avec celle déduite
des mesures. Pour une tension d’alimentation maximale donnée, lorsque la valeur de la
capacité Cqs augmente, on observe une augmentation de la puissance maximale
transférée a la décharge jusqu’a atteindre un optimum pour une capacité d’environ 60

pF. On observe ensuite une décroissance de la puissance.

B Puissance mesurée
Puissance calculée

Puissance maximale (W/cm?)

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
C,. (pF)
Figure V-12 : Evolution de la puissance maximale en régime homogéne en fonction de valeur de

la capacité diélectrique Cg4s (S=6,4 cm?).

Cgaz Vga
P = 4.f.CoV,, Vyand 1-| 1+ w) EqV-5

ds trans

avec: f: fréquence(Hz); Cas: capacité équivalente des diélectriques solides (F) ; Cq4: capacité
du gaz (F); V4 : tension d’amorgage de la décharge (=3500 V ici) ; Virans : tension de transition
en régime filamentaire (V) (Eq V-4)

93



Chapitre V

II-4. Discussion

Les essais réalisés en utilisant des matériaux de permittivités relatives tres différentes
ont permis de mettre en évidence que la valeur de la capacité équivalente des
diélectriques solides est un parametre clé pour I'obtention d’'une décharge homogéne. Si
cette capacité est trop élevée, le régime homogene ne peut étre maintenu et la décharge
est filamentaire quelles que soient les conditions d’excitation.

Nous avons également déterminé une relation permettant de prédire la tension limite de
transition en régime filamentaire (Eq V-4). Cette équation associée a l'expression
analytique de la puissance (Eq V-5) permet d’estimer la puissance maximale que I'on
peut transférer a la décharge tout en restant en régime homogéne. La Figure V-13
présente I'évolution de cette puissance en fonction de la fréquence d’excitation et de la
valeur de Cgs dans le cas d’une tension d’alimentation limitée a 24 kVcc. Il est intéressant
de noter que 'optimum de puissance est obtenu pour une fréquence de 9 kHz et une
valeur de capacité de I'ordre de 9 pF.cm (ce qui correspond dans le cas de I'alumine a
une épaisseur des plaques de 'ordre de 500 um). La zone indiquée V=24 kV¢c (en bas a
gauche) correspond a la zone dans laquelle la puissance est limitée par la tension

délivrée par le générateur (égale a 24 kVcc).

Décharge

filamentaire
W/cm?

Capacité surfacique (pF/ cmz)

T I T I T I T I
2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Fréquence (kHz)

Figure V-13 : Evolution de la puissance maximale en régime homogéne en fonction de la
fréquence d’excitation et de la capacité équivalente des diélectriques solides par unité de

surface pour une tension d’alimentation maximale de 24 kV¢c.
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La Figure V-14-a présente I'évolution de la puissance dans le cas ou la tension
d’alimentation n’est pas limitée. Cela entraine une légére augmentation de la puissance
pour les faibles valeurs de fréquence et de capacité surfacique mais cela ne modifie pas
I'optimum de puissance. Enfin, la Figure V-14-b présente l'évolution de la puissance
dans le cas ou la distance inter-diélectriques est de 2Zmm. Comme on peut le voir, cela
entraine une forte diminution de la puissance et un rétrécissement du domaine de
fonctionnement similaire a ce qui est observé expérimentalement [51]. Il est également
intéressant de noter que l'optimum de puissance est maintenant obtenu pour une

fréquence de 6 kHz et une capacité surfacique de 7,5 pF.cm-2.

Décharge
filamentaire

Décharge
filamentaire

Capacité surfacique (pF/cm?)

Capacité surfacique (pF/cm?)

6 8 10 12 14 16 18 20 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Fréquence (kHz) Fréquence (kHz)
(a) (b)

Figure V-14 : Evolution de la puissance maximale en régime homogéne en fonction la fréquence
d’excitation et de la capacité équivalente des diélectriques solides par unité de surface : (a) sans

limite de la tension d’alimentation, (b) pour une distance inter-diélectrique de 2mm.

Ainsi, la variation de la capacité Cy4s permet d’optimiser la puissance pour une condition
donnée mais ne permet pas dans le cas d'une alimentation en tension sinusoidale

d’accroitre la puissance maximale transférée a la décharge.
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I11. OPTIMISATION DE L’ALIMENTATION

Nous avons vu précédemment que dans le cas d'une alimentation en tension sinusoidale,
la puissance maximale pouvant étre dissipée en régime homogene est limitée. Cette
limitation provient de la durée d’allumage de la décharge, qui est de I'ordre de la moitié
de la période, et de la valeur maximale du courant. Comme il s’agit d’'une décharge de
Townsend, la tension appliquée sur le gaz est quasiment constante et par conséquent la
limitation en puissance que nous avons mis en évidence peut étre traduite en limitation
en courant. Ceci peut étre illustré par la Figure V-15 qui présente I'évolution du courant
mesuré lorsque 'on augmente la tension appliquée sur la cellule de décharge. Lorsque le
courant dépasse une certaine valeur, on observe I'apparition de micro-décharges apres
le maximum de courant qui conduisent a la déstabilisation de la décharge et a la

transition en régime filamentaire.

Micro-décharges apreés
50 le maximum de courant

Courant (mA)

0 20 40 60
Temps (us)

Figure V-15 : Illlustration de la transition en régime filamentaire lorsque le courant devient

trop important suite a une augmentation de la tension appliquée (f=8 kHz)

D’un point de vue électrique, une solution pour éviter cela est d’utiliser une alimentation
en courant. L'intérét est de permettre un contréle précis du point de fonctionnement de
la décharge. En effet, la caractéristique statique d’'une décharge électrique (Figure V-16)
permet de voir que dans le cas d’'une alimentation en tension (de caractéristique quasi
horizontale), il peut y avoir plusieurs points de fonctionnement, ce qui n’est pas le cas

pour une alimentation en courant (dont la caractéristique est quasi verticale).
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Figure V-16 : Caractéristique courant-tension d’une décharge électrique avec l'illustration des

caractéristiques d’une alimentation en tension et en courant

Malgré cet intérét évident, les alimentations de ce type ne sont, a ce jour, pas ou peu
utilisées. Elles sont en effet trés délicates a réaliser, en particulier a cause du faible
niveau de courant demandé (qq. dizaines de mA), de la gamme de tension (qq. kV a qq.
dizaines de kV) et de la fréquence de travail (de qq. kHz a qq. dizaines de kHz).
Néanmoins, des structures d’alimentations en courant pour lampes DBD a excimeéres ont
été réalisés au LAPLACE [56][57][58]. Plus récemment, Xavier Bonnin a étudié et réalisé
une alimentation en courant pour dispositif DBD plan/plan [55].

Apres avoir décrit la topologie de cette alimentation, nous comparerons les résultats
obtenus avec cette alimentation a ceux obtenus avec une alimentation en tension

sinusoidale classique.
I1I-1. Topologie et fonctionnement de I’alimentation en courant

Compte tenu du comportement capacitif de la charge, le courant dans la décharge ne
peut pas étre continu; cela conduirait a une croissance linéaire de la tension aux bornes
de la cellule. C’est la raison pour laquelle I'alimentation réalisée par Xavier Bonnin est en
fait une source de courant carré +I,-I de valeur moyenne nulle [55]. La Figure V-17
présente la topologie de I'alimentation réalisée. Il s’agit d’'une structure en cascade qui
est composée de deux convertisseurs. A partir d'une source de tension continue, un
hacheur 2 quadrants en série avec une inductance de lissage permet de réaliser une
source de courant continue. Ce courant est ensuite envoyé sur un commutateur de

courant réalisant la conversion continue alternatif. Enfin, compte tenu du niveau de
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tension demandé par la décharge, on insere entre le commutateur et la charge un
transformateur élévateur en tension qui permet de travailler en basse tension du coté de

I'alimentation et d'utiliser des transistors classiques.

O
A K;‘

Current source Commutator Transformer DBD device

m Vg“

Figure V-17 : Topologie d’alimentation d’'une DBD en courant rectangulaire [55]

Le principe de fonctionnement d’'une alimentation de ce type est décrit sur la Figure
V-18 qui présente les oscillogrammes de la tension appliquée aux bornes de la DBD et
des courants délivré par I'alimentation (ignd) et de décharge (igas). A t=0, la décharge est
éteinte et le courant igha passe de -1 a +1. Les tensions V, et V; augmentent linéairement
jusqu’au claquage du gaz avec une pente définie par le produit du courant et de I'inverse
de la capacité équivalente de la cellule de décharge (Cgs et Cg). Lors de 'amorcage de la
décharge, compte tenu du fait que la tension gaz est constante, la capacité équivalente a
la cellule de décharge vue par I'alimentation devient égale a la capacité Cgs. Cela se
traduit par une diminution de la pente de la tension V. qui continue a augmenter

linéairement jusqu’a I'inversion du courant.
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Figure V-18 : Oscillogrammes de la tension aux bornes de la DBD, du courant total et du

courant de décharge dans le cas d’'une alimentation en courant carré.

En utilisant une alimentation en courant carré idéal, I'intervalle de temps durant lequel
la décharge sera éteinte est défini par I'équation Eq V-6. Ainsi, plus le courant I est élevé,
plus la tension d’amorgage est atteinte rapidement et par conséquent plus le temps

entre deux décharges est court.

2-ngax-Cg Eq V-6
torr = I—

avec : Vgmax: tension gaz maximale ; Cy: capacité du gaz ; I : courant délivré par I'alimentation

La Figure V-19 présente des oscillogrammes courant-tension au primaire du
transformateur (ce qui correspond a la sortie du commutateur de courant) et au
secondaire du transformateur (ce qui correspond a la cellule de décharge). Ces
oscillogrammes permettent de mettre en évidence 'influence des éléments parasites du
transformateur (capacité parasite, inductances de fuite et magnétisante) [55]. En effet,
comme on peut le voir sur la Figure V-19-a alors qu’au primaire du transformateur le
courant présente une allure conforme a ce que I'on souhaite, le courant secondaire est
quant a lui déformé. Ceci n’empéche cependant pas d’utiliser cette alimentation.
L’optimisation du transformateur sera traitée dans le cadre de la fin de la these de

Xavier Bonnin. On note également la présence de perturbations sur le courant mesuré au
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secondaire du transformateur qui sont dues a des perturbations électromagnétiques

liées au découpage des composants de puissance.
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Figure V-19 : Oscillogrammes courant-tension au primaire et au secondaire du transformateur

obtenus en utilisant 'alimentation en courant pour des fréquences de 5 et 10 kHz [55]

III-2. Comparaison alimentation en courant vs alimentation en tension

La Figure V-20 présente un exemple d’oscillogramme obtenu en utilisant I'alimentation
en courant. Comme on peut le voir, bien que les formes d’ondes puissent sembler assez
différentes, le comportement électrique de la décharge correspond toujours a celui
d’'une décharge de Townsend avec une tension gaz quasiment constante durant la
décharge. Ceci est confirmé également par des photographies rapides de la décharge qui
montrent un maximum de lumiére du c6té de 'anode (Figure V-21).

Il est par contre intéressant de noter que dans le cas de la Figure V-20 la décharge est
allumée pendant 85 % de la période, ce qui est bien supérieur a ce que 1'on obtient avec

une alimentation en tension sinusoidale classique.
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Figure V-20 : Relevés expérimentaux du courant mesuré, du courant de décharge, de la tension

appliquée et de la tension gaz pour I'alimentation en courant (V,=24 kVc, f=4,15 kHz)
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Figure V-21 : Photographie rapide de la décharge prise lors de I'alternance positive du courant

avec un temps de pose de 120 us (V,=24 kV¢c, f=4,15 kHz)

Dans le cas de 'utilisation de I'alimentation en courant, le régime de décharge obtenu est
le méme que celui obtenu avec l'alimentation en tension sinusoidale. Ainsi, apres avoir
comparé les résultats obtenus avec les deux types d’alimentation vis-a-vis de la
puissance maximale en régime homogene, nous nous focaliserons sur l'impact de

I'alimentation en courant sur I’effet mémoire d'une décharge a la suivante.

[1I-2-1. Puissance maximale en régime homogéene

L’alimentation en courant réalisée par Xavier Bonnin permet de fonctionner pour des
fréquences allant de 4 kHz a 15 kHz. Le comportement de la décharge a été caractérisé

sur toute cette gamme de fréquence. La Figure V-22 présente le domaine de
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fonctionnement de I'alimentation en courant en terme de valeur maximale de la densité
de courant surfacique en fonction de la fréquence. La zone correspondant a la croissance
linéaire de la densité de courant est liée a la limitation en tension du transformateur a
24 kV créte a créte. La décroissance de la densité de courant observée a partir de 13 kHz
est quant a elle liée a la limitation en courant que peut fournir le commutateur de
courant (15A).

Ainsi dans les conditions étudiées, le courant est soit limité par la tension d’isolation du
systeme, soit par le courant que peut fournir le commutateur de courant. La Figure V-23
présente I'évolution de la puissance moyenne par unité de surface dans le cas de
I'alimentation en courant comparée a celle obtenue avec lI'alimentation en tension
sinusoidale. Comme on peut le voir, l'utilisation de l'alimentation en courant a permis
d’accroitre de maniere tres importante la puissance maximale puisque I'on passe de 5,2
W.cm? 4 9,3 W.cm?, ce qui correspond a une augmentation de 79%. Notons toutefois
que la puissance obtenue avec l'alimentation en courant n’est pas représentative de la
puissance maximale obtenable avec ce type d’alimentation puisque cette puissance est
obtenue pour un cas ou le courant est limité par le commutateur de courant et non par

une transition en régime filamentaire.
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Figure V-22 : Domaine de fonctionnement de I'alimentation en courant (vga,= 111 cm/s, S= 9cm2,

Cds= 62,48pF)
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Figure V-23 : Evolution de la puissance moyenne par unité de surface en limite du domaine de
fonctionnement dans le cas de 'alimentation en courant et de I'alimentation en tension

sinusoidale (vga,= 111 cm/s, S= 9cm2, Cds= 62,48pF)

L’augmentation de la puissance observée en utilisant I'alimentation est principalement
liée a une forte augmentation de la durée d’allumage de la période sur une période. La
Figure V-24 présente I'évolution du pourcentage de temps durant lequel la décharge est
allumée sur une période, calculé sur le domaine de fonctionnement de I'alimentation en
courant présenté Figure V-22. Quelles que soient les conditions, la durée d’allumage est

comprise entre 80 et 85 % de la période.
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Figure V-24 : Evolution de la durée d’allumage de la décharge en limite du domaine de

I'alimentation en courant (vgq,= 111 cm/s, S= 9cm2, Cds= 62,48pF)
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111-2-2. Effet mémoire

Nous avons vu dans le chapitre précédent I'importance de l'effet mémoire d'une
décharge a la suivante dans le cas d'une DTPA. Cet effet mémoire est fortement lié a la
présence des métastables N2(A3Z,*) dont la durée de vie dans I'azote a été estimée a
80us. L'utilisation de l'alimentation en courant permet comme nous venons de le voir
d’accroitre de maniere importante le pourcentage du temps durant lequel la décharge
est allumée. Cela se traduit par une diminution du temps durant lequel la décharge est
éteinte (Figure V-25). Comme on peut le voir, 'alimentation en courant permet de
diminuer fortement cette durée. Cela se traduit également par une augmentation du saut
de courant lorsque la décharge est éteinte, attribué a I'effet mémoire (Figure V-26). Par
conséquent, l'utilisation de l'alimentation en courant permet de maximiser I'effet

mémoire d’'une décharge a la suivante.

Temps OFF (ps)

100

10 4
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= Alimenl

Saut de courant (mA)

® AlimenV
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Fréquence (kHz) P (W/cm?)

Figure V-25 : Evolution du temps off entre deux Figure V-26 : Evolution du saut de courant lié a
décharges en limite du domaine de l'effet mémoire dans le cas de I'alimentation en
fonctionnement dans le cas de I'alimentation en  tension sinusoidale et en courant carré (vga,= 111
tension sinusoidale et en courant carré (vgq,= 111 cm/s, S= 9cm2, Cy4s= 62,48pF)

cm/s, S= 9cm2, Cy4s= 62,48pF)

La maximisation de I'’effet mémoire observé lorsque I'on utilise I'alimentation en courant
permet de diminuer la sensibilité de la décharge aux impuretés rajoutées dans le gaz qui
entrainent une destruction des métastables N2(A3Z,*). Afin d’évaluer cela, nous avons
étudié I'influence de 'ajout de O; et de Hz. L'influence de I'ajout de Oz avec I'alimentation
sinusoidale a été étudiée dans le chapitre IV. Nous avons vu que I'ajout de quelques

dizaines de ppm permet d’améliorer la stabilité de la décharge. Cependant au-dela de
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400 ppm, le domaine de la décharge est fortement réduit. L’hydrogene, quant a lui, va

consommer efficacement les métastables N2(A3Zy*) [59].

La Figure V-27 présente l'évolution de la puissance moyenne pour les deux types
d’alimentation en fonction du taux de Oz rajouté a N2. Comme on peut le voir, 'utilisation
de 'alimentation en courant permet de maintenir une puissance constante jusqu’a 1000
ppm de O alors que dans le cas de I'alimentation en tension, la puissance moyenne
diminue fortement.

La Figure V-28 présente I'évolution de la puissance moyenne en limite de régime pour
les deux types d’alimentation lorsque I’'on rajoute 6000 ppm de Hz dans Nz. Au dela de 6
kHz, quelle que soit I'alimentation utilisée, la décharge est filamentaire. On remarque
également que la puissance maximale obtenue avec 'alimentation en courant est bien

supérieure a celle obtenue avec I'alimentation en tension sinusoidale.
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Figure V-27 : Evolution de la puissance Figure V-28 : Evolution de la puissance
moyenne en limite de régime homogéne en moyenne en limite de régime homogéne en
fonction du taux de O; rajouté dans N pour les fonction de la fréquence pour les deux types
deux types d’alimentations (Vga,= 111 cm/s, d’alimentation pour 6000 ppm de H2 rajoutés
$=9cm? cm?, Cy4s= 62,48pF) dans N2 (vga,= 111 cm/s, S=9cm? cm2, Cas=
62,48pF)

II1I-3. Discussion

L’alimentation en courant développée par Xavier Bonnin a permis d’obtenir une
décharge homogene similaire a celle obtenue avec l'alimentation en tension

classiquement utilisée. Nous avons mis en évidence que cette alimentation permet
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d’accroitre de maniére tres importante la puissance maximale transférée a la décharge.
En effet, dans les conditions étudiées, celle-ci est passée de 5,2 W.cm 4 9,3 W.cm2,
Cette augmentation provient principalement de la durée d’allumage de la décharge qui,
dans les conditions étudiées, a atteint 85 % de la période. Nous avons également montré
que cette augmentation de la durée d’allumage, qui entraine un temps off entre deux
décharges plus court qu’avec I'alimentation en tension sinusoidale, permet de diminuer
la sensibilité de la décharge aux impuretés. En effet, pour un méme taux de Oz ou H, la
puissance obtenue avec I'alimentation en courant a toujours été nettement supérieure a
celle obtenue avec I'alimentation en tension. L’utilisation d'une alimentation de ce type
permet également de <s’affranchir des variations de capacité équivalente des
diélectriques. En effet, comme on impose un courant, la valeur de la capacité Cgs
influencera le niveau de tension mais pas (ou peu) la puissance transférée a la décharge.
Ceci peut s’avérer important par exemple dans le cas d’'un matériau a traiter comme le
verre dont la permittivité relative varie fortement avec la fréquence et la température.

Dans le cadre de sa thése, Xavier Bonnin a étudié I'influence des éléments parasites du
transformateur sur le courant délivré a la cellule de décharge [55]. 1l a, en particulier,
montré I'importance de la capacité parasite vue du secondaire du transformateur. Cette
étude a également permis de mettre en équation la puissance transférée a la décharge
(Eq V-7), le temps off entre deux décharges successives (Eq V-8) et la tension maximale
aux bornes de la cellule de décharge (Eq V-9). Ceci nous a permis d’étudier I'influence de
la valeur de la capacité Cds et de la fréquence sur le comportement de la décharge. Pour

cela, tous les calculs ont été réalisés pour :

une surface de 9 cm? avec un gap gazeux de 1 mm.

— un courant [ de 39,6 mA, ce qui correspond a la valeur maximale de la densité de
courant (Figure V-22).

— une capacité parasite Cp de 25 pF, ce qui correspond a I'ordre de grandeur de la
capacité parasite du transformateur utilisé [51].

— une tension Vg=3500 V.

C,.+C C C l4v,_C_.f
P= ds p 1_[ p D] ga' g '\/ga'l EqV_7

I+—+—
Cds ds g I
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2v,,C,C,+C c, C
ga "9 ds 9 p p
= 1+ —+— EqV-8
OFF
I Cys [ Cis G, }
I
+
4V,, Cy. f
Vcréte =~ Eq V-9
CP
1+ —

avec: f: fréquence(Hz); Cus: capacité équivalente des diélectriques solides (F); Cy: capacité
du gaz (F); Cp: capacité parasite (F); Vya: tension d’amorcage de la décharge (V); I:

courant total dans la décharge (A).

La Figure V-29 présente I'évolution de la puissance surfacique moyenne en fonction de
la capacité par unité de surface et de la fréquence d’excitation calculée a partir de
I'équation Eq V-7. Les barres verticales pointillées correspondent aux limites de
fonctionnement du commutateur de courant utilisé dans cette étude (fmin=5 kHz et
fmax=15 kHz). La croix rouge correspond aux conditions expérimentales pour lesquelles
la puissance maximale a été obtenue. La puissance calculée dans ces conditions est de 9
W.cm 2 pour une puissance mesurée de 9,3 W.cm2. Il est intéressant de noter que, pour
une fréquence et une surface données, plus la capacité Cqs augmente plus la puissance
augmente. Ainsi, pour une méme densité de courant, il serait possible d’obtenir une
puissance supérieure a 14 W.cm2 en utilisant d’autres diélectriques (de permittivité
relative plus forte ou d’épaisseur plus faible).

La Figure V-30 présente I’évolution du temps off en fonction de la capacité par unité de
surface et de la fréquence d’excitation calculée a partir de I’équation Eq V-7. Ce temps
correspond au lapse de temps durant lequel la décharge est éteinte entre deux
alternances successives. Ce temps off est indépendant de la fréquence d’excitation mais
dépend fortement de la capacité Cgs. Plus la valeur de la capacité Cqgs sera élevée plus le
temps durant lequel la décharge est éteinte sera réduit, ce qui explique 'augmentation
de la puissance. Plus ce temps est réduit, plus 'effet mémoire d’'une décharge a la
suivante est important et par conséquent plus la sensibilité a I'ajout d’'impuretés est
faible.

Par rapport a une alimentation en tension sinusoidale classique, le principal
inconvénient d’'une alimentation en courant est le niveau de tension qui peut atteindre

des valeurs tres élevées (Figure V-31). Dans les conditions considérées, la valeur créte
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maximale calculée est environ de 250 kV (Figure V-31-a). Il s’agit bien évidemment d'un
niveau de tension non envisageable pour une DBD. L’augmentation de la capacité et/ou
de la fréquence d’excitation permet d’abaisser la valeur créte de la tension. Si on
considere une valeur créte maximale de 20 kV, la Figure V-31-b permet de définir les
valeurs de Cg4s et de fréquence d’excitation utilisables pour fonctionner a puissance

maximale.

Compte tenu des résultats présentés sur les Figure V-29, Figure V-30 et Figure V-31, si
I'on désire fonctionner a puissance maximale tout en diminuant le temps off et en
limitant la valeur créte de la tension appliquée sur la cellule de décharge de 10 a 20 kV, il
faut utiliser une fréquence d’excitation de I'ordre de 3 a 6 kHz en utilisant une capacité

la plus grande possible.

Notons qu’a I'heure actuelle, contrairement au cas de l'alimentation en tension
sinusoidale, la puissance maximale obtenue est limitée par le transformateur utilisé
(tenue en tension et éléments parasites) et le courant que peut débiter la source de

courant.
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Figure V-29 : Evolution de la puissance
surfacique en fonction de la capacité par unité
de surface et de la fréquence d’excitation

(S=9cm2, C,=25 pF, Vya=3500V).
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Figure V-30 : Evolution du temps off en fonction
de la capacité par unité de surface et de la
fréquence d’excitation (S=9cm?, C,=25 pF,

Vya=3500 V).
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Figure V-31 : Evolution de la tension maximale en fonction de la capacité par unité de

surface et de la fréquence d’excitation (S=9cm?, C,=25 pF, Vga=3500 V) : a) échelle

logarithmique, b) échelle linéaire.
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IV. SYNTHESE

Les travaux réalisés ont permis de mettre en évidence I'importance des diélectriques
solides et du type d’alimentation sur le transfert de puissance dans le cas d’'une DTPA.
Concernant les matériaux diélectriques utilisés, les essais réalisés ont montrés que le
parametre essentiel est la valeur globale de la capacité équivalente des diélectriques
solides Cgs et que le type de matériau n’a que peu (ou pas) d’'influence. Dans le cas d’'une
alimentation en tension sinusoidale, nous avons montré qu’il était possible de
maximiser la puissance transférée a la décharge a condition d’utiliser une capacité Cgs
d’environ 10 pF/cm? et une fréquence de 9 kHz.

En utilisant une alimentation en tension sinusoidale classique, la durée d’allumage de la
décharge ne dépasse pas généralement 70% de la période. Cela se traduit par un temps
off relativement long et donc une sensibilité importante de la décharge aux impuretés
qui détruisent l'effet mémoire d'une décharge a la suivante. L’utilisation d’une
alimentation en courant nous a permis de diminuer fortement ce temps off et d’atteindre
une durée d’allumage de 'ordre de 85% de la période. Cela se traduit également par une
forte augmentation de la puissance pour atteindre quasiment 10 W/cm2. Dans le cas
d’'une alimentation en courant, nous avons montré qu’il serait préférable d'utiliser une
capacité Cgs la plus grande possible afin de maximiser la puissance transmise a la
décharge. Ceci devra étre vérifié expérimentalement. Nous avons également montré que
ce type d’alimentation permet de diminuer la sensibilité de la décharge aux impuretés
grace a la diminution du temps off qui permet de maximiser I'effet mémoire d'une
décharge a la suivante. L'utilisation d'une alimentation en courant carré semble donc

étre la meilleure solution pour le développement d'un procédé industriel.
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CONCLUSION GENERALE

Des travaux précédents ont montré l'intérét de la Décharge de Townsend a la Pression
Atmosphérique (DTPA) dans le cas de traitements de surface comme par exemple les
dépots de couches minces. Néanmoins, la vitesse de dépot est encore trop limitée pour
pouvoir développer un procédé de traitement de surface industriel. Or 'augmentation
de la vitesse de dépdt passe par un accroissement de la quantité de gaz précurseurs et
de la puissance dissipée dans la décharge, ce qui entraine généralement, et dans les deux

cas, une transition de la décharge vers le régime filamentaire.

Dans ce cadre, les objectifs de ce travail étaient d'une part I'amélioration de la
compréhension de 'effet mémoire d’'une décharge a la suivante, condition nécessaire a
I'obtention d'une décharge de Townsend de forte puissance a la pression
atmosphérique, et d’autre part l'optimisation du transfert de puissance depuis le
générateur afin de maximiser la puissance tout en restant en régime homogene. La
démarche adoptée a consisté en une étude expérimentale qui a couplée des mesures
électriques et optiques. Au niveau des mesures électriques, nous avons développé une
technique permettant des mesures du courant en différents points de la zone de
décharge. Ceci nous a permis de remonter a des caractéristiques électriques locales de la

décharge.

Concernant l'effet mémoire d’'une décharge a la suivante, '’hypothése privilégiée au
début de cette these était que les états métastables a longue durée de vie N2(A3Z.*)
permettent d’ensemencer le gaz en électrons germes par émission secondaire a la
cathode. Cependant, ce mécanisme ne permet pas d’expliquer pourquoi l'ajout de faibles
concentrations de gaz oxydants (typiquement inférieures a 100 ppm) augmente la
stabilité de la décharge alors que ces gaz oxydants détruisent les N2(A3Z,*). L’étude de la
décharge de Townsend en présence de traces de gaz oxydants (dioxygene et monoxyde
d’azote), et en utilisant des mesures électriques et optiques résolues spatialement et
temporellement, a permis d’améliorer la compréhension des mécanismes a l'origine de
cet effet mémoire et donc par conséquences de la transition en régime filamentaire. En

effet, il apparait que si effectivement les états métastables Nz(A3X,*) sont
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indispensables, nous avons également pu proposer un mécanisme supplémentaire de
créations d’électrons germes en présence de gaz oxydant. Celui-ci est basé sur
'ionisation associative de I'azote atomique excité N(2P) et de I'oxygene atomique O(3P),
I'azote atomique étant excité par les molécules métastables N2(A3Z,*). Ce mécanisme
permet d’expliquer l'augmentation de stabilité observée en présence de faibles
concentrations de gaz oxydants. Sur la base des travaux réalisés dans cette these, des
modélisations de la décharge couplées a des mesures par LIF ou CRDS permettront

d’aller plus en avant dans la compréhension de ces mécanismes.

L’optimisation du transfert de puissance s’est faite a travers deux approches
complémentaires. La premiere consiste a étudier I'influence des matériaux diélectriques
recouvrant les électrodes et la seconde est focalisée sur l'alimentation électrique
utilisée.

Une particularité de cette étude vient des matériaux diélectriques testés. En effet, mis a
part les matériaux diélectriques classiquement utilisés pour des DBD (alumine et verre),
nous avons également testé des matériaux présentant des permittivités relatives tres
élevées (carbure de silicium, dioxyde de titane et titanate de baryum). Il apparait que du
point de vue de la décharge de Townsend, le parametre essentiel est la valeur globale de
la capacité équivalente des diélectriques solides Cgs, alors que le type de matériau n’a
que peu (ou pas) d'influence. Dans le cas d’'une alimentation en tension sinusoidale, nous
avons mis en équation la puissance maximale en régime homogene en fonction de la
fréquence, de la valeur de la capacité Cqs, du gap gazeux, etc. Ceci a permis de définir les
conditions permettant de maximiser la puissance transférée a la décharge. Ainsi, dans
ces conditions, la puissance maximale de 6 W.cm-2 (60 W.cm-3) est obtenue pour une
capacité Cqs d’environ 10 pF/cm? et une fréquence de 9 kHz.

Concernant l'alimentation électrique, des travaux antérieurs avaient montré a partir de
simulations électriques qu’une alimentation en courant carré devait permettre de
maximiser la puissance dans le cas d'une décharge de Townsend a pression
atmosphérique. Ce type d’alimentation n’existe pas commercialement. Cependant, dans
le cadre de sa thése, Xavier Bonnin, doctorant au LAPLACE, a développé et réalisé une
alimentation de ce type. Grace a cette alimentation, nous avons obtenu en limite de
fonctionnement de I'alimentation une puissance de quasiment 10 W.cm2 (100 W.cm-3)

sans transition en régime filamentaire. Cette augmentation importante peut s’expliquer

112



Conclusion générale

en grande partie par 'augmentation de la durée d’allumage de la décharge qui a atteint
85 % de la période. Ceci va de paire avec une diminution du temps off entre deux
décharges, ce qui permet par ailleurs de maximiser l'effet mémoire d’'une décharge a la
suivante. Ainsi, nous avons montré que pour une méme quantité d'impuretés injectées
dans la décharge, I'alimentation en courant permet d’obtenir une puissance en régime
homogene supérieure a celle obtenue avec une alimentation en tension sinusoidale
classique. L'intérét de I'alimentation en courant devra étre confirmé pour la réalisation
de dépots de couches minces afin de valider que cela permet effectivement d’augmenter
la vitesse de dépdt, du fait de l'augmentation de puissance mais également de
I'augmentation de stabilité de la décharge, permettant d’'injecter une plus grande
quantité de précurseurs dans le mélange plasmagene tout en conservant une décharge

homogeéne.
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