N
N

N

HAL

open science

Développement, caractérisation et optimisation d’une

source plasma pour la décontamination microbiologique
Aboubakar Koné

» To cite this version:

Aboubakar Koné. Développement, caractérisation et optimisation d’une source plasma pour la décon-
tamination microbiologique. Plasmas. Université Paul Sabatier - Toulouse III, 2018. Francais. NNT:

2018TOU30142 . tel-02301571

HAL Id: tel-02301571
https://theses.hal.science/tel-02301571
Submitted on 30 Sep 2019

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-02301571
https://hal.archives-ouvertes.fr

Université Fédérale

THESE

En vue de 'obtention du

DOCTORAT DE L’UNIVERSITE DE TOULOUSE

Toulouse Midi-Pyrénées

Délivré par :

Université Toulouse 3 Paul Sabatier (UT3 Paul Sabatier)

Présenté et soutenue par :
Aboubakar KONE
Le jeudi 19 juillet 2018
Titre :
Développement, caractérisation et optimisation d’une source plasma pour

la. décontamination microbiologique

Ecole doctorale et discipline ou spécialité :
ED GEET : Ingénierie des PLASMAS

Unité de recherche :

Diagnostics des Plasmas Hors Equilibre

Directeur/trice(s)de These :
Philippe GUILLOT, Professeur des universités, Institut National Universitaire Champollion

Bruno CAILLIER, Maitre de conférences, Institut National Universitaire Champollion

Jury :
Rapporteurs :

Jean-Michel POUVESLE, Directeur de Recherche, Université d’Orléans
Thierry DUFOUR, Maitre de conférences, Université Pierre et Marie-Curie (UPMC)
Examinateurs :

David MALEC, Professeur des universités, Université de Toulouse 3 Paul Sabatier

Delphine BESSIERES, Maitre de conférences, Université de Pau et des Pays de ’Adour (UPPA)







CENTRE
%g UNIVERSITAIRE
REGION JEAN-FRANGOIS
MIDI-PYRENEES CHAMPOLLION

ALLOCATIONS DE RECHERCHE

SOUTIEN AUX DOCTORANTS 2014

Par la délibération de assemblée du conseil régional, le 15/05/2014, une subvention
régionale de 75.880 € a été attribuée au CUFR J.F. Champollion dans le cadre de la
politique régionale d’aide a la recherche (dossier numéro 14050103). Cette mesure est
destinée a soutenir la valorisation des connaissances et le transfert du savoir-faire au

bénéfice notamment des laboratoires par la formation des jeunes docteurs.

L’objectif est de permettre a des étudiants préparant une these en Midi-Pyrénées
d’effectuer un travail de recherche dans un des établissements du site. Dans le cadre de

cette these, le complément de financement a été apporté par le CUFR J. F. Champollion.

Nous tenons a remercier la Région Midi-Pyrénées et le CUFR J. F. Champollion de leur

soutien dans le cadre de ce travail de recherche.



REMERCIEMENTS

Tout d abord, je commencerai par remercier Philippe Guillot et Bruno Caillier, mes directeurs de théses
qui m’ont permis d effectuer mon stage de master 2, puis ma thése au sein du laboratoire DPHE de
CINU Champollion a Albi. J'ai été ravi d effectuer cette thése dans un environnement familial et
trés convivial. Cette étude a pu aboutir a ce manuscrit grace a leurs conseils, leur disponibilité, et leur

bonne humeur quotidienne durant toutes les phases de ce travail.

Je tiens a remercier les membres du Jury de ma thése et plus particulierement Thierry Dufour et Jean-
Michel Pouvesle qui ont été les rapporteurs de ce manuscrit. Leurs remarques pertinentes tant sur le

manuscrit que la présentation orale ont grandement contribué a améliorer la qualité de ce travail.

Un grand Merci a Cristina Muja pour son énorme travail sur la partie microbiologique, la relecture
de ce manuscrit. Grice a ta pédagogie, j'ai pu aisément comprendre les principes de bases de la
microbiologie. Merci a Juslan Lo, Florent Sainct et Laurent Thérése, pour toutes les fois o je vous
ai sollicité sur la partie plasma et avec la plus grande gentillesse, vous m’avez fait bénéficier de votre

expérience.

Je tiens aussi a remercier Laura Chavet et Christopher Laurent qui m’ont chaleureusement accueilli

au sein du bureau des doctorants et qui m’ont accompagné durant les premiéres années de cette thése.

A Abderrahmane KAILS (mon pétit Abdouch), Laurent Invernizzi (le charmeur de plasma) et Manon
Soulier (la folle !), il me faudrait environs 100 pages pour vous remercier pour avoir d me supporter
(et je sais que j'ai été pénible) lorsque je rédigeais ce mémoire. Vous avez fait preuve d une grande
gentillesse, surtout Laurent d qui j’ai pu « sous-traité » une bonne partie des expériences en bio. Je

vous souhaite a tous beaucoup de réussite et de succés pour vos theses.

Un Merci spécial a Juslan Lo et Laura Chauvet, vous avez toujours été disponible a chaque fois que

je vous ai sollicité pour me filer un coup de main et m’avez toujours répondu avec le sourire.
Merci a Patrick, Sylvie, Karen, Soraya, Francis, Jenny, Delphine pour leur gentillesse.

Enfin, je tiens par remercier ma famille, mon pére Ibrahim Koné, ma mére Natenin Diarra, mes fréres
et seeurs Fah, Ami, Sékou, Nour et mes proches Mohamed (docteur) et Moussa (Ryubie) pour leur

soutien et encouragement sans lequel rien n’aurait été possible.



SOMMAIRE

BT 5 4 < N 1
72N 0 1 13 i e e 2
Contexte de PEEUAE. . ittt et e e s e e e 3
Chapitre 1 - Etat de PATteeiciieececueeieeeieieeeeiieeeeeeeeeeeeessssssseeeeseessssssssssssesssssssssssssssssesssssssssssnnns 7
| I DT o o) F-T 3 1 - T N 8
GANETALIEAS ...ttt ettt e e e 8

2. Les claquages dams 185 SaZ....ccooeieieiiiiiiieieeeee e nns 9

2.1. Le claquage de type TOWNSENd .........cooiiiiiiiiiiiiiiiiiiiii e 9

2.2. Le claquage de type STreammers ......coeeieiiiiiiiiei e 13

II. Les jets plasmas a pression atmoSPhErique .....coevvvvveieieiiiiiiiiiiieieiiiiiiirirreterenenenensaes 14
Les configurations des jets plasmas.........ccoeoeiiiiiiiiiiiii 14

2. Les caractéristiques des Jets PLasmas ....oooeeieeeieieeieeieice e s 15

2.1. Les mécanismes de propagation ... 16

2.2. La forme annulaire de I'onde d’10niSation ............oivmiiiiiiiiiiieiiiieee e 17

2.3. La polarité du signal de tension.........coiiiiiiiiiiiiiii e 18

3. L’interaction des jets plasma avec des Cibles.........cccciiiiiiiiiiii 19

3.1. L’influence de la nature de la cible sur les propriétés des jets plasmas......................... 21

3.2. La distance entre la sortie de la source plasma et la cible .................... 23

III. Applications biologiques et médicales des plasmas froids.....cccceeveieiiiiiiiniereienenenennnn. 24

1. Les plasmas pour la décontamination microbienne..............c.cccociviiiiiiiiiiiiiiiiiii 24

1.1. La BEMPATALUTE...ccoieiiieiece e 25

1.2. Les radiations ultraviolettes ...........iii i 25

1.3. Les especes réactives de I'oxygene et de I'azote (RONS) ..o, 26

1.4. Les charges électriques et le champ électrique.............ooooeiiiiii 28

2. Les plasmas pour la thérapie médicale ...t 29

2.1. Coagulation SANZUINE .....cciiiiiiiiiiiiii et 29

2.2, Cicatrisation de plaies CHIONIGUES. ... ...uuuiuiereriririiiiiiiiiiiiiisissssssssssasnseses 30

2.3. Traitement de cellules CanCeretSes .....ooveiiiiiiiii 31

TV, CONCIUSION ettt ettt re st estsustsasensassnsesnsensnssnsnssnsassnsassnsnssnsnns 32

S 31 o) o e -1 0] 4 ¥ L R 33
Chapitre 2 - Matériels et MEtNOAES c.cuiuiuieieiiiiiiiiiiiiiiiiieiteeereteeeneeeeeteeereencnsassssesasasnsnns 41
I.  Dispositif eXpérimental......cccciviieieiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiirirreteteeeererraceeeeeesesosnsasesessssassnsans 42

L. SOUTCE PLASINIA 1ottt ettt e e et e e e e et et e s e e e e e ea e bt e e e e e e etasbsn e aaeeeaassnanneaeeeees 42

2. AlmMentation EleCtIiqUE .. oo 44

3. Echantillons en interaction avec 1e Jeb....ooooviiiiiiiiii i 46

II. Diagnostics Electrigques ...coiviieiiuiiiiuiiniuiiiiiiiiiiiiiiiii ettt ea e saensaneasens 47

1. TTEIISIOTY 1.ttt ettt et eenean 47

20 COUTAIIE s 47

3. Mesure du courant de d@CharZe.......c.uuvviiiiiiiiiiiii e 48

3.1. Tension IMPUISIONNELLE ....u.iii i e e e e e e e 48



3.2. Tension SINUSOTAALE. . ...unii i e 49

4.  Energie dissipée dans le plasma..........coooiiiiiiiiiiiiiii 51
III. DiagnostiCS OPtIQUES ciuveieiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiitttttrrtetetteeeerasasesessssnsasasessssssnsnsnsass 52
1. Spectroscopie d’émiSSiOn OPLIGUE.........iviiiiiiiiiiiii i 52

2. Imagerie par caméra ICCD (Intensified coupled charge device) ..........ocooiiiiiiniiinin 54
2.1. CamETa TOCD L.t 54

2.2. Evolution temporelle de la VIitesse .....ooooviiiiiiiiiii 55

2.3. Couplage caméra ICCD et filtres optiques......coooviiieiiiiiiiiiiiii e 58
Bibliographie cu.cuiuu ittt et s e e s e e ans 59
Chapitre 3 - RESULTATS — HELTUM ..cciuiitiiiiiiiiiiiiiniiiiiiiiireetnteaeneaeaeecensensensensenses 61
I.  Alimentation impulsionnelle......c..coiiiiiuiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiii e eaes 62
1. Observations PréliminaiTes .. ... ....o i it it 62

2. Etude de la dynamique du Jet PIaSma.....ccooeieeeiiieiiioeceeece s 64
2.1. Etude du jet plasma en I'absence de cible (jet libre) .....cccoooiiiiiiiiniiniiiiiiiic 64

2.2. Etude du jet plasma en présence d'une cible ..............o 72
2.2.1. Cible dIIECEIIGUE ..vvvvvieiiiiiiii s 72

2.2.1.1. Interaction JPEP — cible diélectrique.........cocoioiriiie 72

2.2.1.2. Interaction JPEN — cible di€leCtTiqUe .......uuvvvvmruiniiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiniiiiianenn 79

2.2.2. Cible CONAUCETICE 1oeiiiiiiiiii et 80

2.2.2.1.  Interaction JPEP — cible conductrice. .......ocoooioiiiiiii 80

2.2.2.2.  Interaction du JPEN — cible conductrice .........cooooviiiiiiiiiiiiiiiiieeiesee 86

3. FEtude des especes réactives du jet plasma.......cccociiiiiiiiiii e 88
3.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles.......cccococoiviiiiiiiiiniinin. 89

3.2. Distributions spatiales des espéces générées par le jet ........ocoeeeeiiiiiiiiiii 96

II. Alimentation sinusSoTdale ......c.cccvveiiuiiiiuiiiiuiiiiiiiiiiiiiiiiiii e e eaenes 101
1.  Etude de la dynamique du jet plasmia.............ouviiiiiiiiiiiiiiiiiieeeeeeeee e 103
1.1. Etude du jet plasma en I’absence de cible (jet libre) .....ccccoiiiiiiiiniiiiiiii 104

1.2. Etude du jet plasma en présence d'une cible................c 107
1.2.1.  Interaction JPEP - cible di€lectrique ..............coovviiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeeeeveees 107

1.2.2.  Interaction JPEP - cible conductrice.........cooeeiiiiiiiiiiiiiiniieiiiiec e 109

2. Etude des especes réactives du jet PLASIIA. .......eiiieiiie e 110
2.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles........cocovivvvvvirniennnnnns 110

2.2. Distributions spatiales des especes générées par le jet ... 112

3. Energie dissipée dans le plasma...........viiiiiiiiiiiiiiiiii e e 113

I I ©703 4 o3 T 1S3 o3 4 N 114
531 o) F oY =Y 0] 4§ (PPN 115
Chapitre 4 -RéESUItAtS —T10M ceuvnininiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieiiieiieiirirereeeeeeeererasnseseseessssssasasassssossesnsans 121
I.  Alimentation impulSionnelle.....ccociiviiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiirreirereireeereeeeeensenss 122
1. Etude de la dynamique du jet plasmar.........cocoiviiiiiiiiiii 123
1.1. Etude du jet plasma en 'absence de cible (jet libre) .....oocccoiviiiiiiniiiiii 123

1.2. Etude du jet plasma en présence d'une cible..................c 128
1.2.1. Cible di@lectTiqUe . o.ovviviiii e e et e et e e e e e e e ta e e eeeeeane 128

1.2.1.1.  Interaction JPEP — cible diélectriqUe.........coviiviiiiiiiiiiiiniieiiiiiiiiieee e 128

1.2.1.2.  Interaction JPEN — cible diélectrique ............cccccoviiiiiii 132

1.2.2. Cible conduchtriCe . ... 133

i



1.2.2.1. Interaction JPEP — cible conductrice.....cooooiiiiiiiiiiii e 133

1.2.2.2.  Interaction JPEN — cible conductrice .........coooviiiiiiiiiiiii 136

2. Etude des especes réactives du jet plasma. ... 137

2.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles.......cccococviiviiiiiinnnnns 138

2.2. Distributions spatiales des espéces générées par le jet ........coeeeiiiiiiii 144

II.  Alimentation sinusoTdale .......ccccvvuiiniiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiii e eaes 149

1. Etude de la dynamique du jet plasmiar.............ouiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeeeeeee s 150

1.1. Etude du jet plasma en I'absence de cible (jet libre) ......occooiiniiiiiiiiiiiiii 150

1.2. Etude du jet plasma en présence d'une cible..............ccooo 153

1.2.1.  Interaction JPEP - cible di€lectrique ..............covvviiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieieeeeee 153

1.2.2.  Interaction JPEP - cible conductrice. ... 154

2. Etude des especes réactives du jet plasma........coooeeieieiiieiiiiiiiii 155

2.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles .......cccccoeviiiiiiinnnnnis 155

2.2. Distributions spatiales des especes générées par le jet ... 157

3. Energie dissipée dans 1& plasma........ccoooeieiiiiiiiiiiiiiii e 159

L1 IR @703 5 Tod 1T 153 To3 4 RN 161

531 o) F oY - 0] 4§ (<N 160

Chapitre 5 - Efficacité biocide des jets plasmas....ccceeviviiiinieieiiiiiiiiiiieieiiiiiiiiirrerereneeenennaes 163

I. Effet biocide des plasmas.....cocciivieiiiiiiuiiiuiiiiiiiiiiiiiiiiiiirireraiere s ereeaseeaenes 164

1. Introduction sur le monde « invisible » des bactéries.........cocviiiiiiiiiiiiiii 164

2. Les sources plasmas pour la décontamination bactérienne ..............ccccoeeeveieiiiiieininnnnnnn. 168

II. Matériels et MEthodes ...ccvuiiniuiiniiiiniiiiiiiiiiiiiiiiiii e e eaes 171

1. Souches bactériennes et techniques de CUlture................vvviiiiiiiiiiiiiiiiieeeeeeeeees 171

1.1. SOUCHES DACTETIENIES «.eiiiiiiiii ettt e et e e e e e e ettt e e e e e e eeeebaiieaeaeaes 171

1.2. Milieux et conditions de cUlbUre ..........oooiiiiiiiiiiri e 171

2. Caractérisation de la distribution spatiale de I'effet biocide du jet......cocoeeveiviiiiiiiiiiiiieinnnns 172

2.1. Evaluation de la zone d’inactivation générée par 1e jet.........ccocoioooioioeiiieeeeeeen. 172

2.1.1.  Evaluation de la zone d’inactivation avec le milieu complet (TSA) .....ocoovoveeennn... 172

2.1.2.  Evaluation de la zone d’inactivation avec le milieu restrictif (TSA + NaCl) .......... 172

2.2. Distribution spatiale des especes réactives générées par le jet plasma ......................... 173

3. Evaluation de lefficacité sporicide dtl Jeb.......oovovoioiee oo 174

3.1. De 'inoculation de la cible a la récupération des spores..........ccccceieiiiiii, 174

3.2. Modélisation mathématique des cinétiques de survie.....coooooviiviiiiiiiiniieriiiiiiiin e, 175

4. Caractérisation des modifications morphologiques produites par I'exposition au jet plasma par

microscopie électronique & DAlAYAZE. .. ...coiiiiiiiiiii e 178

4.1. Principe de fonctionnement du microscope électronique a balayage (MEB) ................ 178

4.2. Préparation des échantillons...............c 179

ITI. Résultats et diSCUSSIONS ..c.iuiiuiuiiniiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiii ittt re s e eaeeneasenes 180
1 Influence de la nature de la cible traitée sur la distribution spatiale de I’effet biocide du jet

PLASITIA 1o 180

2. Influence de la nature de la cible traitée sur la distribution spatiale des espéces réactives... 183

3. Influence de la nature de la cible traitée sur lefficacité sporicide du jet plasma .................. 185

4.  Influence de la nature de la cible traitée sur la morphologie des spores.........ccceeevveeviiiininenn.. 188

LIV 70 4 o] LT o ) o TN 191

Bibliographie cu.cuiuiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiii et et ra s e e s b e s b e aaes 191

iii



(O703 3162 R0 ES3 103 s B << L) i ¥ [C TN

Perspectives

Publications

iv



RESUME

Des études dans le domaine plasma-biologie ont démontré 'effet biocide des jets plasma
a pression atmosphérique (JPPAs), faisant de ces dispositifs une alternative aux
traitements classiques de décontamination microbiologique. Le gaz (ou mélange de gaz)
utilisé et la puissance injectée dans le plasma ont été identifiés comme des parametres
importants influencant 'efficacité biocide des jets plasmas. Récemment, il a été rapporté
quun autre facteur pouvait influencer I'effet biocide des jets plasmas : la nature de la
cible en interaction avec le jet. Cette these propose d’étudier l'influence de la nature

d’une cible sur les propriétés physiques et biocides des jets plasmas.

Dans un premier temps, le jet plasma a été caractérisé en 'absence de cible a 'aide
d’outils de diagnostics électriques (sonde de tension, sonde de courant, oscilloscope) et
optiques (caméra ICCD, spectrometre optique). Ainsi, la caméra ICCD a permis
I'observation de la propagation d’une onde d’ionisation & des vitesses tres élevées (de

l'ordre du km.s).

Dans un second temps, la caractérisation a porté sur l'interaction du jet plasma avec
d’une part une cible diélectrique (10 S.m™) et d’autre part une cible conductrice
(6.0 10" S.m™). Les résultats montrent que lorsque l'onde d’ionisation atteint la cible
diélectrique, celle-ci se propage de maniere radiale sur la surface de la cible formant une
onde d’ionisation surfacique. Pour la cible conductrice, un canal s’établit entre la source
plasma et la surface de la cible, suivi éventuellement par la propagation d’une onde
d’ionisation secondaire de la surface de la cible en direction de la sortie de la source

plasma.

Enfin, afin d’évaluer l'influence de la nature de la cible sur efficacité biocide du jet
plasma, des suspensions d’endospores de Bacillus atrophaeus et de bactéries Escherichia
Coli ont été utilisées comme indicateur biologique. Les endospores et les bactéries ont été
inoculées sur la surface des cibles diélectriques et conductrices, puis exposées au jet
plasma. Les résultats montrent des modifications différentes sur le manteau des spores
et une efficacité biocide plus élevée pour la cible conductrice comparée a la cible
diélectrique. En résumé, cette these montre que les effets biocides des jets plasmas doivent
étre évalués dans les conditions expérimentales qui correspondent a 1’application

envisagée.
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ABSTRACT

Studies in the plasma-biology field have demonstrated the biocidal effect of atmospheric
pressure plasma jets (JPPAs), making these devices an alternative to conventional
biological decontamination treatments. The gas (or gas mixture) used and the power
injected into the plasma were identified as the parameters influencing the biocidal efficacy
of plasma jets. Recently, it has been reported that another factor may influence the
biocidal effect of plasma jets: the nature of the target in interaction with the jet. This
thesis proposes to study the influence of the nature of a target on the biocidal properties

of plasma jets.

Initially, the plasma jet was characterized in the absence of a target using electrical
(voltage probe, current probe, oscilloscope) and optical (ICCD camera, optical
spectrometer) diagnostic tools. The ICCD camera allowed the observation of the

propagation of an ionization wave at very high velocities (of the order of km.s™).

Secondly, the characterization focused on the interaction of the plasma jet with a
dielectric target (101" S.m™) and a conductive target (6.0 10" S.m™). The results show
that when the ionization wave reaches the dielectric target, it propagates radially on the
surface of the target forming a surface ionization wave. For the conductive target, a
channel is established between the plasma source and the target surface, possibly followed
by propagation of a secondary ionization wave from the target surface towards the

plasma source outlet.

Finally, the influence of the target nature on the biocidal efficacy of the plasma jet was
studied. Endospores suspensions of Bacillus atrophaeus and Escherichia coli bacteria were
used as biological indicator. Endospores and bacteria were inoculated on the surface of
the dielectric and conductive target and exposed to the plasma jet. The results show
different changes on the spores coat’s and higher biocidal efficiency for the conductive

target compared to the dielectric target.

In summary, this thesis shows that the biocide effects of plasma jets should be evaluated

under the experimental conditions corresponding to the intended applications.
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CONTEXTE DE L’ETUDE

Au cours de ces derniéres années, les jets plasmas & pression atmosphérique (JPPAs) ont
fait I'objet d’une attention particuliere tant au niveau de la recherche scientifique que
dans le domaine industriel. Les raisons de l'intérét porté a ces sources peuvent étre
résumées comme suit :

- La possibilité de créer un plasma a la pression atmosphérique permet de
s’affranchir de systeme de pompage et de réacteurs complexes utilisés pour les sources
plasmas a basses pressions.

- Puisqu’ils sont générer a ’air ambiant, les JPPAs sont le siege d'une importante
production d’especes réactives.

- Lorsque la température du gaz est proche de la température ambiante, les JPPAs
peuvent étre utilisés directement au contact d’objets et de matériaux thermosensibles, y

compris des tissus vivants.

Ces caractéristiques intéressantes ont rendu les JPPAs attractifs principalement dans le
domaine du traitement de matériaux (dépot en couche mince, modification des propriétés
des surfaces, décontamination chimique ou biologique, etc.) ou dans le domaine

biomédical (traitement de plaies chroniques, traitement de cellules cancéreuses, etc.).

Les JPPAs sont souvent générés a partir d'un tube diélectrique couplé a des électrodes.
Ces dernieres peuvent étre enroulées autour du tube ou introduites a 'intérieur du tube.
L’ensemble (tube diélectrique + électrodes) est alimenté par différents types de gaz tels
que des gaz nobles (hélium, néon, argon, etc.), des gaz diatomiques (diazote, dioxygene),
des mélanges de gaz nobles et de gaz diatomiques ou de l'air. Le plasma est créé en
appliquant aux bornes du dispositif soit une tension alternative de fréquences de I'ordre
du kHz, soit en utilisant des alimentations radiofréquences (MHz) ou micro-ondes (GHz).
En fonction des conditions expérimentales, il est possible de produire un jet dont la

longueur atteint plusieurs dizaines de millimetres.
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Contexte de 1’étude

Au départ, I’étude des JPPAs s’est faite en I’absence de cible (jet libre). Cela a permis
de comprendre les phénomenes physiques liés a ce type de plasma. En effet, les jets
plasmas qui apparaissent continu a l’ceil nu, sont en réalité la conséquence de la
propagation d’une onde d’ionisation guidée a des vitesses de 'ordre du km.s™.

De nombreux parameétres tels que les caractéristiques du signal d’alimentation (profil,
polarité, amplitude, fréquence, etc.) ou celles du gaz précurseur (flux ou composition dans
le cas d'un mélange de gaz) ont été identifiés comme influencant les propriétés des jets
plasmas. Récemment, il a été prouvé que le type de surface en interaction avec le jet
modifie également les propriétés de ce dernier. Ce résultat souleve un certain nombre de
questions :

- La présence d'une cible quelconque en interaction avec un jet plasma modifie-t-
elle uniquement la dynamique de propagation du jet ou affecte-t-elle également la
production des especes réactives 7

- Quelles sont les influences des parametres comme la nature de la cible ou de la
distance (entre la source et la surface de la cible) sur ces changements 7

- Dans le cas d’applications biologiques ou médicales telle que la décontamination
microbienne de surface, l'efficacité biocide des JPPAs varie-t-elle en fonction du type de

cible en interaction avec le jet 7

Cette these contribue a répondre a ces problématiques a travers I’étude expérimentale de
I'interaction entre un jet plasma et deux cibles de natures différentes : une cible
conductrice (6.0 107 S.m™) et une cible diélectrique (10" S.m™). Ce travail se décline
selon deux axes :

- Le premier axe consiste a caractériser 'interaction du jet plasma avec les cibles a
I'aide d’outils de diagnostics optiques et électriques. Le but étant de comprendre les
mécanismes physiques qui se produisent a la surface de la cible.

- Le second axe est 1ié a la microbiologie et s’inscrit dans le cadre de 1'utilisation de
sources plasmas pour la décontamination microbiologique des surfaces. L’effet biocide des
jets plasmas ayant été démontré depuis une dizaine d’année, il s’agit pour ce travail de

discuter de I'influence du support sur 'efficacité biocide des JPPAs.
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Contexte de 1’étude

Ce manuscrit est divisé en cinq chapitres. Le chapitre 1 introduit les concepts généraux
a I'’étude des plasmas. Puis, une synthese de l'état de l'art sur les JPPAs et leurs

applications dans les domaines biologique et médicale est présentée.

Le chapitre 2 décrit le dispositif expérimental, les outils et les méthodes de diagnostics

utilisés durant ce travail.

Les chapitres 3 et 4 ont pour objectif de comprendre les mécanismes physiques liés a
I'interaction du jet plasma avec les cibles diélectrique et conductrice. Dans le chapitre 3,
le jet plasma est généré avec de I’hélium comme gaz précurseur. Nous nous sommes
intéressés a l'influence de parametres comme le profil et la polarité du signal de tension,
la distance entre la source plasma et la cible sur certaines caractéristiques du jet
(longueur, vitesse de propagation de I'onde d’ionisation, especes réactives). Le chapitre 4
présente les résultats obtenus en utilisant le néon comme gaz plasmagene. Le but de ce
chapitre est de discuter de l'influence du gaz précurseur sur les caractéristiques du jet

plasma pour des conditions expérimentales identiques.

Le chapitre 5 est consacré a 1’évaluation de 'influence de la nature de la cible et de la

distance de traitement sur I'efficacité biocide du jet plasma.

Cette these se termine par une conclusion générale et des perspectives d’orientation de

ce sujet.
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I. Les plasmas

Ce chapitre propose un état de l'art sur la thématique des plasmas dans le domaine
biologique et médicale. I débute par une introduction sur les plasmas et plus
généralement les phénomenes de décharges dans les gaz. La source utilisée dans ce travail
étant un jet plasma a pression atmosphérique (JPPA), nous passons en revue quelques
résultats importants de la littérature en rapport avec ce type de source. Enfin, nous
présentons certaines applications qui découlent de l'utilisation des plasmas dans le

domaine biologique et médicale.

I.  Les plasmas
1. Généralités

En 1928, Irving Langmuir désigna par le terme de « plasma » un milieu
macroscopiquement neutre partiellement ou totalement ionisé, obtenu lorsqu’un gaz est
porté a trés haute température (10* K). Le plasma est également connu comme étant le
quatrieme état de la matiere en référence aux états solide, liquide et gazeux. Cependant,
il s’agit de I’élément le plus abondant a 1’échelle de I'univers (99,9 %) et a ce titre il peut

étre considéré plutoét comme étant le premier état de la matiere a 1’échelle de 1'univers.

Les plasmas existent a ’état naturel, c’est le cas de la foudre, des aurores boréales ou des
vents solaires. Néanmoins, ils peuvent étre générer de maniere artificielle en créant une
décharge dans un gaz. Le degré d’ionisation (8) défini comme le rapport de la densité des
électrons (n.) sur la densité totale des électrons et des neutres (n,) permet de distinguer
(Eq (1.1)) ;

- Les plasmas fortement ionisés (6>10"), il s’agit de plasmas proches de 1'équilibre
thermodynamique. Ils sont caractérisés par une température électronique proche de celle
du gaz (Te =Tg).

- Les plasmas faiblement ionisés (§< 107), également désignés par les termes
plasmas hors-équilibre thermodynamique ou plasmas froids (Te > Tg). Le plasma étudié
durant ce travail appartient a cette seconde catégorie.

§= —= Bq (1.1)

Ne + Ny
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Chapitre 1 - Etat de Part

2. Les claquages dans les gaz

Le claquage d'un gaz peut étre défini comme le passage du gaz d’un état isolant a un
état conducteur. A pression atmosphérique, deux types de claquages sont généralement

considérés : le claquage de type Townsend et le claquage streamer.

2.1. Le claquage de type Townsend

Considérons le dispositif schématisé sur la figure 1-1, composé de deux électrodes planes
entre lesquelles se trouve un gaz. L’application d'une tension continue aux bornes du
dispositif génere entre les électrodes, un champ électrique uniforme E donné par
Péquation (Eq (1.2)) :

E= —-1 Bq (1.2)

al<

- V : différence de potentiel entre les électrodes

- d : distance séparant les électrodes

| anode
' N
T dx Py o E
T o
1 Y G
| cathode u 1_‘

Figure 1-1. Collecte des charges sans processus de multiplication (avalanche électronique).

Sous l'effet du champ électrique, les électrons et les ions germes sont accélérés vers les
électrodes. Il se produit une décharge électrique du fait des collisions induites par les
mouvements des charges dans le gaz. En fonction de la tension aux bornes du dispositif
et du courant a travers le gaz, trois régimes de décharges sont observables (figure 1-2) :

les décharges sombres, les décharges luminescentes et les décharges de type arc.
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I. Les plasmas

b - - - -
décharges sombres décharges luminescentes décharges d’arc

—_—
1
1
[

o
-
T

D

régime de
Townsend
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'
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C

Tension (V)

normale anormale

JIB .
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—10 =5
10 10 Courant (A)

=

Figure 1-2. Régimes de décharges électriques (modifié a partir de Rax, (2005)).

Sur la caractéristique courant — tension présentée sur la figure 1-2, le régime des décharges

sombres! correspond a la portion (A — D) et comprend :

- Le régime d’ionisation primaire du gaz (A — B) : création d’un courant de faible
intensité due au déplacement des électrons et ions germes sous leffet du
champ électrique.

- Le régime de saturation (B — C) caractérisé par une valeur constante du courant
en dépit d’une augmentation de la tension.

- Le régime de Townsend (C — D) qui se produit lorsque la tension aux bornes du
dispositif dépasse une valeur seuil (V). Le champ électrique dans le gaz devient suffisant
pour que les électrons germes au cours de leurs trajets ionisent les composantes (atomes
et/ou molécules) du gaz a travers de multiples collisions. Il se produit une réaction en
chaine durant laquelle les électrons nouvellement créés et les électrons germes sont
accélérés et génerent d’avantages d’électrons (figure 1-3). Cette multiplication en cascade

des électrons est connue sous le nom d’avalanche de Townsend.

! Ces décharges sont qualifiées de sombres car exceptés les décharges couronnes et le phénomene de claquage

lui-méme, ces décharges demeurent invisibles a ’ceil nu.
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] anode
niliil
i"_ flx'\' ’/ l l o E
| PR RN
S SR
| cathode a’jL

Figure 1-3. Collecte des charges avec processus de multiplication (avalanche électronique), les points rouges
représentent les électrons et les points bleus les ions.
Le nombre d’électrons créés par unité de longueur, le long du champ électrique est

généralement décrit par le premier coefficient de Townsend a (Eq (1.3)).

% = a.ng(x) Eq (1.3)
Ainsi, chaque électron germe émis au voisinage de la cathode produit au total (exp(a.d) —
1) ions positifs. Sous l'influence du champ électrique, les ions sont accélérés vers la
cathode et sont responsables de I’émission de y X [exp(a.d) — 1] électrons secondaires par
bombardement de la cathode, y étant le second coefficient de Townsend. Le régime de
Townsend prend fin lorsque la tension atteint une valeur seuil (Vp) qui correspond a la

tension de claquage du gaz.

Lorsque le claquage du gaz se produit, la décharge devient autonome, c'est-a-dire que
chaque électron capté par ’anode est remplacé par un électron émis par bombardement
ionique de la cathode. Connaissant la pression du gaz (p) et la distance inter-électrode
(d), il est possible en utilisant la loi de Paschen de déterminer la tension de claquage du
gaz (Eq (1.4)). Les courbes de Paschen (figure 1-4) illustrent cette dépendance entre la
tension de claquage des gaz et le produit pression x distance (p.d).
B.pd
In(A. pd) - ln[ln(l + %)]

VD = Eq (14)

- A et B sont déterminés expérimentalement (tableau 1-1)
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I. Les plasmas

Gaz A (1/cm.Torr) B (1/ cm.Torr)
Ar 12 180
Air 15 365
H, 5 130
He 3 34
N, 10 310
Ne 4 100

Tableau 1-1. Valeurs des constantes A et B pour divers gaz (Fridman, (2008)).

V. Volts

104_

103

102 M M a " 1 il " " il M M PR
10" 100 101 102 108
pd (cm « Torr)

Figure 1-4. Courbes de Paschen pour différents gaz atomiques et moléculaires (Fridman, (2008)).

L’augmentation de la tension au-dela de la tension de claquage conduit a une
augmentation du courant et de la densité du plasma. Il en résulte la formation d'un
espace d’ions positifs au niveau de la cathode et une restructuration du champ électrique.
Ces deux phénomenes sont caractéristiques des décharges luminescentes (D — F)
(Fridman, (2008)). En fonction du courant émis par la cathode, la décharge peut étre

caractérisée  de luminescente normale (D —E) ou luminescente anormale

(E - F).

Les arcs électriques (G — H) sont des décharges autonomes caractérisées par un fort
courant pour une faible différence de potentiel. La transition d’une décharge luminescente
a une décharge de type arc est due aux phénomenes thermiques au niveau de la cathode
ou I’émission des électrons par effet thermoinique remplace 1’émission secondaire et une
tendance a I’équilibre thermodynamique s’établit dans le plasma

(Te = Ti= Tg).
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2.2. Le claquage de type Streamers

Les mécanismes de claquage de type Townsend sont valables uniquement pour des
valeurs du produit pression x distance (p.d) relativement faibles. Pour des valeurs du
produit p.d élevées, le claquage dans le gaz se fait a travers un autre mécanisme nommé

streamer.

Un streamer est un canal ionisé qui se propage entre les électrodes en suivant un chemin
préférentiel laissé par une intense avalanche électronique primaire. D’apres le critere de
Meek, lorsque le nombre d’électrons au sein de l’avalanche primaire dépasse un seuil
critique (10% électrons), le champ électrique de charge d’espace devient comparable au

champ géométrique engendrant ainsi un claquage de type streamer.
Anode Anode

N

Cathode Cathode

(a) (b)

Figure 1-5. Hlustrations de la propagation des streamers positifs -(a) et négatifs -(b) (Fridman, (2008)).

Suivant la direction de propagation, nous distinguons les streamers positifs, dirigés vers
la cathode et les streamers négatifs, dirigés vers I’anode. Le mécanisme de propagation
des streamers positifs illustré sur la figure 1-5(a) montre que des photons énergétiques
émis depuis 'avalanche primaire initient des avalanches secondaires par un processus de
photoionisation. Sous l'effet du champ électrique, les électrons issus des avalanches
secondaires sont accélérés en direction de la téte du streamer qu’ils atteignent et
neutralisent. Les ions positifs au niveau des avalanches secondaires deviennent la nouvelle
téte de streamer et de nouveaux photons sont émis permettant la propagation rapide du
streamer dans le sens opposé de celui des électrons. Le mécanisme de propagation des
streamers négatifs (figure 1-5(b)) est similaire a celui des streamers positifs sauf qu’il se
propage dans le méme sens que les électrons. Dans ce cas le processus de photoionisation
contribue a la formation d’avalanches secondaires, cependant il n’est pas nécessaire a la

formation du streamer.

Page | 13



II. Les jets plasmas a pression atmosphérique

II. Les jets plasmas a pression atmosphérique

Les jets plasmas a pression atmosphérique (JPPAs) sont des dispositifs permettant de
générer des plasmas froids a lair ambiant. Ces dispositifs connaissent un intérét
grandissant car ils offrent la possibilité de mettre le plasma directement en contact avec
des cibles ouvrant le champ a de nombreuses applications dans le domaine biomédical
(Laroussi, (2015)), le traitement des matériaux (dépot en couche mince (Moretti et al.,
(2016)), la modification de surface (Kostov et al., (2014)), la gravure (Wang et al.,
(2016a))).

Au fil des années, de nombreux parametres (configurations du dispositif, gaz, profil de
tension d’alimentation, polarité du jet, etc.) ont été identifiés comme influencant
grandement les propriétés des jets plasmas. Dans la suite de cette section, nous

aborderons plus en détails certains de ces parametres.

1. Les configurations des jets plasmas

Dans le but de générer les jets plasmas, différents dispositifs ont été développés par les
équipes de recherches. Dans la plupart des cas, les sources plasmas se composent
essentiellement d’une enceinte diélectrique (pyrex, quartz, verre, polypropyléne) couplée
a des électrodes. Suivant la configuration des électrodes, nous distinguons trois types de

sources plasma :

- Le premier type (figure 1-6(a)) consiste en un tube diélectrique entouré par deux
électrodes. Cette configuration de type DBD a été utilisée par de nombreux groupes
(Teschke et al., (2005), Chauvet et al., (2014), Yambe et al., (2014)) car elle présente
I’avantage d’éviter le passage a ’arc de la source plasma. Une version unipolaire de ce
dispositif est obtenue en supprimant 1’électrode de masse (Li et al., (2009), Jiang et al.,
(2009b)). 11 en résulte cependant une décharge moins intense et un jet plasma moins long.

- Pour le second type de configuration schématisé sur la figure 1-6(b), I’électrode
de tension est une pointe introduite a l'intérieur du tube diélectrique. Dans ce cas, le
plasma étant directement en contact avec ’électrode de tension, il existe un risque de
passage a |’arc si un objet conducteur interagit avec le plasma. Pour cette raison, certains
groupes recouvrent I’électrode de tension d'une couche de diélectrique (Lu et al., (2008a)).
Pareillement au cas précédent, une version unipolaire de ce dispositif est obtenue en

supprimant ’électrode de masse (Lu et al., (2008b)).
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- La troisieme configuration (figure 1-6(c)) est une déclinaison de la seconde, au
sein de laquelle 1’électrode en pointe est remplacée par une électrode annulaire offrant
ainsi la possibilité de mélanger deux gaz au sein de la source plasma (Léveillé et

Coulombe, (2005)).

gaz

gaz

(a) (b)

gaz 2

gaz 1

Bl plasma

Bl électrode
(C) I diélectrique

Figure 1-6. Schémas de sources plasmas (modifié a partir des travaux de Lu et al., (2012)).

2. Les caractéristiques des jets plasmas

Sur les photographies présentées sur la figure 1-7, les jets plasmas apparaissent continus
et stables. Cependant, il a été observé a l'aide d’une caméra ICCD que ces types de
plasma sont la conséquence de la propagation d’une onde d’ionisation a des vitesses tres
élevées (de 'ordre du km.s).

Cette observation faite pour la premiere fois par Teschke et al., (2005) a par la suite été
confirmée par de nombreux groupes de recherches tant expérimentalement (Robert et
al., (2009), Mericam-Bourdet et al., (2009), Xiong et al., (2009), Jarrige et al., (2010))
que numériquement (Boeuf et al., (2013), Liu et al., (2014)).

—
10 mm

(a) (b)

Figure 1-7. Photographies de jets plasmas en interaction avec des tissus vivants (-(a) Nastuta et al., (2011),
-(b) Robert et al., (2009)).
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II. Les jets plasmas a pression atmosphérique

2.1. Les mécanismes de propagation

Dans le but d’expliquer 'ordre de grandeur des vitesses de propagations des jets plasmas
(km.s'), Lu et Laroussi, (2006) en se basant sur un modele de Dawson et Winn, (1965)
ont suggéré que la propagation de l'onde d’ionisation des jets plasmas se faisait
essentiellement par un processus de photoionisation. Cependant de nombreux groupes
(Naidis, (2011a), Yousfi et al., (2012), Liu et al., (2012)) ont réussi a simuler la
propagation de 'onde d’ionisation de jets plasmas sans tenir compte du processus de
photoionisation. Ces études ont montré que pour une densité d’électrons germes initiale
suffisante (de 10?7 a 10" électrons.cm™ suivant les études), la photoionisation pouvait

étre négligée.

Dans le but de comprendre le réle de la photoionisation sur les mécanismes de
propagation des jets plasmas, Breden et al., (2011) ont réalisé une simulation avec et
sans photoionisation pour une méme densité initiale d’électrons germes. Leurs résultats
ont montré que la photoionisation n’est pas indispensable a la propagation de l'onde

d’ionisation d'un jet plasma (figure 1-8(a)).

Néanmoins, comme le montre la figure 1-8(b), I'onde d’ionisation se propage plus
rapidement lorsque la photoionisation est incluse dans le modele. Selon Breden et al.,
(2011), le processus de photoionisation crée une région de plasma faiblement ionisé (de
10° & 10° e¢m™®) autour du processus d’ionisation primaire. Ce phénomeéne génere
d’avantage d’électrons qui augmentent significativement la vitesse de propagation de

l'onde d’ionisation.
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Figure 1-8. -(a) Evolutions temporelles du taux d’ionisation d'un jet plasma avec et sans photoionisation,
-(b) évolutions temporelles de la vitesse de propagation de I'onde d’ionisation avec et sans photoionisation
(Breden et al., (2011)).

2.2. La forme annulaire de ’onde d’ionisation

Une des caractéristiques des jets plasmas est la forme en anneau prise par 1'onde
d’ionisation au cours de sa propagation (figure 1-9). Ce phénomeéne observable
généralement en début de propagation peut étre attribué a la géométrie de la décharge
dans le tube diélectrique. Les résultats des études de Urabe et al., (2010), Jarrige et al.,
(2010), Naidis, (2011a) et Douat et al., (2016) ont montré que la densité des électrons et
celle des especes générées par le plasma étaient maximales aux extrémités et minimales

au centre du profil radial de I’onde d’ionisation.

Ces résultats suggerent que la propagation de la décharge au niveau de la surface interne
du diélectrique est responsable de la forme annulaire du front d’ionisation.

Par ailleurs, I’étude numérique de Sakiyama et al., (2010) a montré que la diffusion de
I’air dans le canal du gaz rare pouvait affecter la forme annulaire du jet. Ce résultat est
appuyé par I’étude de Wu et al., (2011) qui montre que lorsqu’une faible quantité d’azote
est mélangée au gaz précurseur, 'onde d’ionisation n’apparait plus sous la forme d’un

anneau, mais plutét comme un disque plein.
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:(b)_

Figure 1-9. Images de I'onde d’ionisation vue de face montrant la forme annulaire de ce dernier (—(a) Walsh
et Kong, (2011), -(b) Chauvet, (2016)).

2.3. La polarité du signal de tension

En s’intéressant a I'influence de la polarité de la tension d’alimentation sur les propriétés
des jets plasmas, il a été observé que ce parametre influencait fortement la structure de
I'onde d’ionisation (Jiang et al., (2009a), Xiong et al., (2010), Naidis, (2011b), Shao et
al., (2014)) :

- Lorsqu’un jet plasma est alimenté par une tension positive, l'onde d’ionisation
apparait sous une forme plus ou moins sphérique (désignée tres souvent par le terme
« plasma bullet ») suivie d'un canal faiblement intense (figure 1-10(a)).

- Pour une tension négative, 'onde d’ionisation prend plutot la forme d’un canal
continu (figure 1-10(b)). Par ailleurs, la figure 1-11 montre qu’un jet plasma généré par

une tension positive est plus long qu'un jet alimenté avec une tension négative.
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5 360 405 450 495

Figure 1-10. Dynamiques d’un jet plasma d’hélium en polarité positive -(a) et négative -(b) (Shao et
al., (2014)).

Figure 1-11. Photographies d’un jet plasma d’hélium sous tension positive -(a) et négative -(b) (Xiong et
al., (2010)).

3. L’interaction des jets plasma avec des cibles

Suivant 'application souhaitée, les jets plasmas sont amenés a interagir de maniere
directe ou indirecte avec différentes cibles. Cependant, la littérature fait état de travaux
au cours desquels les jets plasmas sont mis en contact avec des matériaux a des fins de
diagnostics (Wild et al., (2014), Slikboer et al., (2016), Slikboer et al., (2017)). Dans ces
études, 'effet Pockels? est utilisé pour mesurer les charges déposées par des jets plasmas
sur la surface de matériaux possédant des propriétés électro-optiques particulieres en
utilisant généralement le dispositif de Sénarmont (figure 1-12). Une description détaillée
de la méthode de mesure se trouvent dans les travaux de Aillerie et al., (2000) et Slikboer

et al., (2016).

2 L’effet Pockels est la modification de l'indice de réfraction d’un matériau principalement diélectrique
lorsque ce dernier est soumis a un champ électrique.

Page | 19
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Notons qu’a partir des charges déposées, il est possible de remonter au champ électrique
induit par ces charges (figure 1-13(b)) sur la surface de la cible (Slikboer et al., (2016),
Slikboer et al., (2017)).
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Figure 1-12. Dispositif de mesure des charges déposées par un jet plasma en utilisant l'effet Pockels
(Slikboer et al., (2016)).
L’intérét d’une telle technique est qu’elle apporte une information supplémentaire sur
I'interaction des jets plasmas avec des cibles diélectriques (figure 1-13(a)). Néanmoins,
cet outil de diagnostics présente l'inconvénient d’étre invasif et sélectif, car il ne peut

étre mis en place que pour des matériaux aux propriétés électro-optiques particulieres.
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Figure 1-13. -(a) Distributions spatiales des charges déposées par un jet plasma en contact avec un cristal
d’oxyde de bismuth silicium (BSO) au cours de la polarité positive (gauche) et négative (droite) du signal
de tension (Wild et al., (2014)), -(b) distribution spatiale du champ électrique (kV.cm™) d’un jet plasma
interagissant avec un cristal de BSO (Slikboer et al., (2016)).
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3.1. L’influence de la nature de la cible sur les propriétés des jets plasmas

Les photographies présentées sur la figure 1-14 sont une excellente illustration de
I'influence de la conductivité électrique d’une cible sur les propriétés des jets plasmas.
En effet, I’étude de Ries et al., (2014) montrent que les dimensions et I'intensité d’un jet
plasma en contact avec des surfaces liquides varient en fonction de la conductivité de la
solution liquide. Pour une solution de tres faible conductivité (1,5 pS.cm), Ries et al.,
(2014) notent que le jet plasma s’étale sur la surface de la solution, tandis qu’en présence
de la solution de conductivité élevée (34,7 mS.cm™), le jet plasma est étroit et intense a

proximité de la surface de la solution.
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Figure 1-14. Photographies d’'un jet plasma d’hélium interagissant avec : -(a) de leau distillée de
conductivité 1,5 pS.cm™, -(b) une solution saline de conductivité 34,7 mS.cm™ (Ries et al., (2014)).

Partant d’observations similaires a celles décrites ci-dessus, de nombreux groupes se sont
penchés sur linfluence de la nature de différentes cibles sur les propriétés des jets
plasmas. Comme le montre la figure 1-15(a), il a été observé que lorsque l'onde
d’ionisation d'un jet plasma rencontre une cible diélectrique, celle-ci se propage de
maniere radiale et symétrique sur la surface de la cible (Breden et Raja, (2014), Wang
et al., (2016b)). A linverse lorsque la cible est d’'une conductivité électrique élevée, la
propagation radiale de I'onde d’ionisation sur la surface de la cible ne se produit pas
(figure 1-15(b)). Dans ce cas de figure, en fonction de la conductivité de la cible, il se
produit (Norberg et al., (2015), Darny et al., (2017)) :

- soit une contre-propagation de 'onde d’ionisation de la surface de la cible en
direction de la sortie de la source plasma.

- soit un canal conducteur s’établit entre la surface de la cible et la sortie de la

source plasma.
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End of capillary tube
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Figure 1-15. Dynamiques de jets plasmas en présence : —(a) d’une cible diélectrique (lame de verre)
(Guaitella et Sobota, (2015)), -(b) d’une cible métallique (Liu et Kong, (2011)).

La littérature rapporte que le type de surface en interaction avec le jet modifie certaines
des propriétés du jet telles que la vitesse de propagation de 'onde d’ionisation a proximité
de la surface de la cible (Yoon et al., (2017)) ou la production des especes générées par
le jet plasma (Nastuta et al., (2013), Liu et al., (2016), Zaplotnik et al., (2016)). Dans
I'exemple présenté a la figure 1-16, les auteurs notent que la densité des métastables
d’hélium et 'intensité du courant dans le circuit électrique augmente avec la conductivité

de la cible.

Les mécanismes impliqués dans ces différents phénomenes sont discutés de maniere plus

approfondie dans les chapitres 3 et 4 de ce manuscrit.
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Figure 1-16. Densités de métastables d’hélium a proximité de la surface de diverses cibles en contact avec
un jet plasma d’hélium (Zaplotnik et al., (2016)).
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3.2. La distance entre la sortie de la source plasma et la cible

Un autre parametre influencant significativement les propriétés des jets plasmas est la
distance entre la source plasma et la surface de la cible en interaction avec le jet (distance
de traitement). Ce phénomene peut étre mis en évidence en comparant les distributions
spatiales des especes générées par un jet plasma en I'absence de cible (jet libre) et en

présence d’une cible a différentes distances comme le montre la figure 1-17.

Dans cette étude ou un jet plasma d’hélium est en contact avec une cible en cuivre,
Yamada et al., (2016) observent que réduire la distance de traitement augmente

significativement la production des espéces réactives sur ’ensemble du jet.
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Figure 1-17. Distributions spatiales des intensités des émissions des métastables d’hélium d’un jet plasma
en jet libre et en présence d’une cible en cuivre & 10 et 15 mm de la source plasma (Yamada et al., (2016)).
Les modifications induites par le type de cible et la distance de traitement sur les
propriétés des jets plasmas incitent dorénavant a diagnostiquer les dispositifs plasmas

dans les conditions réelles de leurs utilisations (Pouvesle, (2017)).
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III. Applications biologiques et médicales des plasmas froids

Ces dernieres années, les technologies des plasmas froids ont été introduites dans le milieu
de la recherche biologique et médicale donnant naissance a une nouvelle discipline
souvent désignée par le nom de « plasma-médicine ». L’aptitude des plasmas froids a
générer divers agents actifs (figure 1-18) dont les effets biocides ou thérapeutiques ont
été démontrés a ouvert le champ a de nombreuses applications parmi lesquelles la
stérilisation de dispositifs médicaux, la décontamination de surface, la cicatrisation de

plaies ou encore le traitement de cellules cancérigenes.

1. Les plasmas pour la décontamination microbienne

La désinfection et la stérilisation sont des opérations permettant de lutter contre la
prolifération des bactéries. Désinfecter un objet ou un tissu vivant consiste a éliminer
temporairement certains micro-organismes pathogenes. Tandis que la stérilisation est un
processus destiné a détruire tous types de micro-organismes. Traditionnellement, les
méthodes de décontamination sont basées sur l'utilisation de haute température
(autoclave, four) ou de composés chimiques (oxyde d’éthylene). Cependant, ces méthodes
présentent divers inconvénients :

- Les méthodes utilisant des températures élevées ne conviennent pas aux matériaux
thermosensibles.

- Les méthodes chimiques nécessitent tres souvent des opérations supplémentaires

du fait de la toxicité des produits utilisés.

La premiere utilisation des plasmas froids comme outil de stérilisation a été réalisée par
Laroussi, (1996). Ce dernier utilisa une décharge luminescente pour traiter un milieu de
culture préalablement contaminé par des bactéries ( Pseudomanas fluorescents). Apres un
temps de traitement de 10 min, Laroussi, (1996) nota que le plasma avait détruit toutes
les bactéries sans endommager le milieu de culture. Depuis ce résultat, de nombreuses
équipes ont confirmé les effets germicides des plasmas sur différents micro-organismes
pathogenes (biofilms de bactéries, parasites, spores) faisant des plasmas froids une
alternative intéressante aux méthodes classiques de décontamination. Dans la suite de
cette section, nous nous intéressons aux roles joués par les différents agents actifs dans

le mécanisme d’inactivation des bactéries.
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PLASMA
FROID

Charges
¢lectriques

Figure 1-18. Agents actifs des plasmas froids (modifié a partir de Heinlin et al., (2010)).
1.1. La température

Dans les applications biologiques et médicales des plasmas froids, les températures élevées
ne sont pas souhaitées pour éviter des dommages thermiques au niveau des tissus vivants.
Ainsi, qu’il s’agisse de décontamination ou de stérilisation par plasmas froids, il est
communément admis que la température du gaz plasmagene ne doit pas excéder 40°C

(Weltmann et al., (2016)).

1.2. Les radiations ultraviolettes

Le pouvoir germicide des ultraviolets (UV) est attribué a Dabsorption de ces
rayonnements par ’ADN principalement autour de 260 nm. Les UV induisent des
dommages au niveau des molécules de ’ADN notamment par dimérisation des bases de
thymines. Cette déformation de ’ADN est 1étale pour les micro-organismes car elle inhibe

leur aptitude a se répliquer correctement (Jagger, (1967)).

Machala et al., (2010) se sont intéressés a la contribution des UV dans les processus
d’inactivation des micro-organismes par plasma en intercalant entre une décharge plasma
et une cible?, une plaque laissant passer uniquement les UV provenant du plasma. Leurs
résultats ont montré que les UV du plasma ont une faible incidence sur le processus de

décontamination et pouvaient étre négligés (figure 1-19).

3 Dans cette étude, la cible est une boite de pétri contenant de I'agar contaminé avec des bactéries de
Salmonella typhimurium.
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(d)

Figure 1-19. Photographies de boites de pétri contenant de l'agar contaminé par la Salmonella

typhimurium : -(a) échantillon non traité (contrdle), —(b) échantillon traité par plasma directement en
contact avec 'agar, -(c) échantillon traité par plasma sans contact direct avec 'agar (espéces réactives), -
(d) échantillon traité par UV (Machala et al., (2010)).

1.3. Les especes réactives de 'oxygene et de 'azote (RONS?)

Les especes réactives générées par les plasmas froids sont principalement des especes
dérivées des molécules d’oxygene et d’azote (RONS). Elles comprennent :

- Des radicaux libres (I’anion superoxide (O: "), 'hydroxyle (*OH), 'oxyde nitrique
(*NO), etc.).

- Des molécules non radicalaires (les hydroperoxydes (ROOH), le peroxyde
d’hydrogene (H205), 'ozone (Os), etc.).

- Des molécules ionisées (I'ion peroxynitrite (ONOO"), l'ion nitrate (NOs’), etc.).

Les RONS sont présents de maniere naturelle au sein de tout organisme aérobique et
participent au bon fonctionnement de la vie cellulaire. Par exemple :

- La phagocytose des bactéries et des parasites par les macrophages s’accompagne
d’une production importante de peroxyde d’hydrogene (H,O,) (Baldridge et Gerard,
(1932), Iyer et al., (1961)).

- L’oxyde nitrique a été identifié comme molécule de signalement dans le systéme
cardiovasculaire®.

Cependant, les RONS peuvent provoquer des lésions au niveau des molécules biologiques
(oxydation de ’ADN, des protéines, des lipides, des glucides) pouvant conduire a la mort

des cellules.

4+ RONS : Reactive Nitrogen and Oxygen Species.

5 Cette découverte a valu a Robert F. Furchgott, Louis J. Ignarro et Ferid Murad, 1’attribution du prix
Nobel de physiologie et de médecine en 1998.
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Dans le cas de la décontamination microbienne par plasma, de nombreux auteurs
suggerent que les RONS sont les principaux agents d’inactivation des bactéries (Gaunt
et al., (2006), Deng et al., (2006), Fridman et Friedman, (2013)). En effet, les plasmas
évoluant dans une atmosphere d’air géneérent des RONS qui peuvent étre transportées

vers différentes cibles biologiques ou non-biologiques.

En fonction de la source plasma, des conditions expérimentales et de l'outil de
diagnostics, il est possible d’observer une multitude d’especes réactives. En utilisant la
spectrométrie d’émission optique (Sretenovic et al., (2012), Xiong et al., (2013)), les
especes issues de l'air ambiant généralement observées sont 'oxygene atomique (O),

I'hydroxyde (OH), 'azote moléculaire (N,, No) et 'oxyde nitrique (NO).

lons positifs Ions négatifs
e H," H;O", (H,O),H" e OH(H,0O)4, H;O, OH,
(OH)Or
e (CO;7, COT, C* e COs
e N,", NO* N* e NOy, NOys
o O,F e Oy, O, Oy

Tableau 1-2. Liste non exhaustive d’especes réactives générées par des dispositifs plasmas a pression
atmosphérique (Zhang et al., (2015), Chauvet, (2016)).

Le couplage de spectrometre de masse avec des dispositifs plasmas a pression
atmosphérique (Zhang et al., (2015), Chauvet, (2016)) montrent la présence de
nombreuses autres especes principalement ioniques (tableau 1-2). Par ailleurs, il a été
observé lors de l'interaction des jets plasmas avec des surfaces liquides, la présence de
RONS tant au niveau de la phase gazeuse que de la phase liquide de I'interaction plasma-
liquide (figure 1-20). Identifier parmi cette population d’especes, le role de chacune sur
les composantes de 1'organisme est 'un des challenges de la thématique de recherche

plasma-médecine.
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Figure 1-20. Diagramme schématique des principales especes réactives générées par un plasma
d’argon/d’air en contact avec de 'eau (Bruggeman et al., (2016)).

1.4. Les charges électriques et le champ électrique

Contrairement aux ultraviolets et aux RONS, les particules chargées et le champ
électrique vont inactiver les bactéries par des mécanismes physiques. Habituellement, la
propriété d’une membrane cellulaire a devenir perméable sous l'effet d’un champ
électrique est utilisée pour transférer des genes ou des molécules a 'intérieur des cellules
(figure 1-21). Lorsque l’électroporation d’'une membrane est réalisée avec un champ
électrique pulsé, les conditions expérimentales (intensité du champ électrique, durée
d’application du champ électrique, nombre de pulses) sont choisies de sorte a rendre

réversible la perméabilisation de la membrane.

Figure 1-21. Mise en évidence via imagerie par fluorescence de la perméabilisation de cellules GH3 (cellules
hypophysaires du rat) : -(a) image des cellules obtenue avec un microscope a contraste interférentiel, -(b)
image de la fluorescence des cellules avant l'application du champ électrique pulsée,
-(c) image de la fluorescence des cellules apres application de 25 pulses de 20 ns d’un champ électrique de
24 kV/em (Ibey et al., (2010)).
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Néanmoins, 'application de champs électriques de fortes intensités sur un grand nombre
de pulses peut induire des dommages irréversibles au niveau de la membrane cellulaire
tels que 'augmentation de ’espace entre la membrane externe et la membrane plasmique
ou une rupture de la paroi et une fuite du matériel cellulaire conduisant a la mort

cellulaire des bactéries (Rahman, (2007), Levy, (2010)).

Le mécanisme d’inactivation des bactéries par les particules chargées est semblable a
celui du champ électrique. En effet, Mendis et al., (2000) et Laroussi et al., (2003)
rapportent que l'accumulation de particules chargées sur la surface de la membrane
externe des bactéries génere une force électrostatique qui peut venir a bout de la solidité
de la membrane et causer sa rupture entrainant une fuite du cytoplasme et la mort de la

bactérie.
2. Les plasmas pour la thérapie médicale

De nombreux groupes de recherches ont évalué l'effet thérapeutique des plasmas froids,
en faisant interagir de maniere directe les agents actifs des plasmas (figure 1-18) avec des
tissus vivants. La plupart des travaux réalisés ont été menés dans le domaine de
I'oncologie, la dermatologie ou de la dentisterie (Heinlin et al., (2010), Lee et al., (2010),
Vandamme, (2012)). Dans la suite de cette section, nous présentons les domaines les plus

avanceés.

2.1. Coagulation sanguine

La cautérisation demeure la procédure médicale classique pour accélérer la coagulation
sanguine en cas d’hémorragie. Cette technique consiste a utiliser la chaleur ou des
produits chimiques tels que le nitrate d’argent pour arréter toute hémorragie en obturant
les vaisseaux sanguins. Cette pratique souvent douloureuse pour le patient présente
I'inconvénient d’endommager les tissus voisins de la zone traitée. De récentes études
(Fridman et al., (2006), Kuo et al., (2009), Vandamme, (2012)) ont montré que les
plasmas froids pouvaient permettre une coagulation sanguine efficace sans aucun effet

thermique (figure 1-22).

Page | 29



III. Applications biologiques et médicales des plasmas froids

Figure 1-22. Coagulation sanguine par plasma froid réalisée sur une souris vivante (Fridman et al., (2006)).

Cependant les mécanismes de coagulation par plasma froids ne sont pas tres bien compris.
Selon Kalghatgi et al., (2007), les plasmas froids interviendraient dans le mécanisme
naturel de coagulation sanguine en stimulant la conversion de fibrinogéne en fibrine,
tandis que pour Kuo et al., (2009), ce sont particulierement les RONS générés par le
plasma qui vont activer I'interaction entre les globules rouges et les plaquettes sanguines
et induire la coagulation du sang. Ces hypotheses sont a confirmer par des études

supplémentaires.

2.2. Cicatrisation de plaies chroniques

La cicatrisation d’une plaie se déroule normalement en trois étapes : I'inflammation, la
prolifération et la maturation. Lorsque I'un de ces processus est interrompu ou s’étend
sur une durée de plus de huit semaines, on parle de plaies chroniques. En France, environ
huit cent mille personnes souffrent de plaies chroniques causées par des maladies
principalement veineuses ou artérielles (Yousfi et al., (2014)). Les plaies chroniques sont
le nid de biofilms de bactéries tres résistantes et peuvent conduire a l'amputation du

membre infecté.

Figure 1-23. Evolution d’ulcéres veineux traités par un plasma d’argon (Heinlin et al., (2010)).

De récentes études ont montré que les plasmas pouvaient faciliter la cicatrisation des
plaies chroniques principalement en interagissant avec le processus de colonisation

bactérienne.
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En 2010, la premiere étude clinique sur le traitement de plaies chroniques par plasma a
montré une réduction de 34% la charge bactérienne (Isbary et al., (2010)). De méme, les
résultats de I’étude de Heinlin et al., (2010) sur le traitement d’un ulcére veineux ont
montré une nette réduction de la superficie de la plaie apres un traitement régulier par
plasma (figure 1-23).

Par ailleurs, deux sources plasmas (kINPen MED et PlasmaDerm) ont regues en 2013 le
marquage CE les déclarant conforme en Europe comme dispositifs médicaux pour le

traitement local de plaies chroniques ou infectées.

2.3. Traitement de cellules cancéreuses

Le cancer est une maladie caractérisée par une prolifération cellulaire anormale au sein
d'un tissu normal de l'organisme. En 2012, on estimait globalement a 14,1 millions le
nombre de nouveaux de cas de cancers dans le monde et a 8,2 millions le nombre de
déces liés au cancer (Globocan® 2012). En fonction du type de tumeur et de son stade de
développement, plusieurs thérapies (radiothérapie, chimiothérapie, curiethérapie, etc.)
permettent de lutter contre les cellules tumorales. Cependant, la plupart d’entre elles ne
sont pas sélectives et détruisent durant le traitement tant les cellules tumorales que les

cellules saines.

Plasma treated Control

SW900
cancer : |
cells :

NHBE
normal
cells

Figure 1-24. Sélectivité des plasmas sur des cellules tumorales (Keidar et al., (2011)).

Des études in vitro sur des cellules tumorales ont mis en évidence un effet sélectif des

traitements par plasmas. En effet, les travaux de Keidar et al.; (2011) montrent que les

% Le projet Globocan piloté par I'agence internationale pour la recherche sur le cancer (IARC) présente des
estimations de 'incidence et de la mortalité des principaux types de cancer au niveau national, pour 184
pays du monde.
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plasmas induisent un détachement de 60 a 70% de cellules tumorales (STW900)
préalablement disposées sur une plaque tandis qu’aucun détachement de cellules n’est
observé lorsque des cellules normales (NVHBE) sont soumises & un traitement identique
(figure 1-24). Selon Keidar et al., (2013), les cellules tumorales seraient plus sensibles aux
effets des plasmas car un grand nombre d’entre elles serait au niveau de la phase S du
cycle cellulaire. Par ailleurs, les études in vivo réalisée par Vandamme, (2012) sur une
tumeur US7-luc gliona ont montré que les plasmas froids engendraient une réduction

significative de la masse tumorale (figure 1-25). Ces résultats encourageants font des

plasmas froids un outil prometteur dans la lutte contre cancer.
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Figure 1-25. Réduction de la masse tumorale d’une souris traitée par un jet plasma (Vandamme, (2012)).

IV. Conclusion
Ce premier chapitre nous a permis dans un premier temps d’introduire les concepts
généraux a 1’étude des plasmas, notamment la classification des plasmas en fonction du

degré d’ionisation et le type de claquage dans les gaz.

Dans un second temps, un état de I'art sur les jets plasmas a pression atmosphérique a
permis d’aborder 'influence de certains parametres (la polarité du signal de tension, la
nature de la cible en interaction avec le jet et la distance entre la source plasma et la
cible) sur les propriétés des jets plasmas. Par ailleurs, cet état de l'art a mis en lumiere

que I’étude de la nature d’une cible sur les propriétés des jets plasmas est sujet récent.

En effet, les premieres études publiées dans ce domaine remontent a moins de quatre ans
(Vasile Nastuta et al., (2013), Ries et al., (2014), Norberg et al., (2015), Breden et Raja,
(2014)). L’objectif de cette these étant d’évaluer 'influence de la nature de la cible sur
I'efficacité biocide des jets plasmas dans une optique de décontamination de surface, nous

avons passé en revue quelques applications biologiques et médicales des plasmas froids.
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[. Dispositif expérimental

Ce chapitre présente le dispositif expérimental et les outils de diagnostics mis en place
pour caractériser le jet plasma au cours de ce travail. Le dispositif expérimental
(figure 2-1) comprend d’une part, le matériel utilisé pour générer le plasma (source
plasma, gaz, débitmetre, alimentations électriques) et d’autre part, les outils de
diagnostics mis en place pour étudier le jet. Ces derniers sont repartis en deux catégories :

- Outils de diagnostics électriques (sonde de tension, sonde de courant, oscilloscope).

- Outils de diagnostics optiques (caméra ICCD + filtres interférentiels, spectrometre

optique + fibre optique).

La suite de ce chapitre revient plus en détail sur 'utilisation de ces différents éléments.

Oscilloscope

Débitmetre

Signal impulsionnel

10 — 100 kHz
0-3kV

\_ = ]
I

|

|

|

Sonde de I

i courant |

Sonde ) :
|

|

|

deA

tension m

Cameéra

ICCD

Signal sinusoidal

Hélium Néon I 1,5 — 100 kHz

Signal de Cible  pibre 0-2kV

Figure 2-1. Dispositif expérimental.
[.  Dispositif expérimental
1. Source plasma

La source plasma utilisée durant ce travail est une enceinte en polypropylene présentant
une géométrie asymétrique. Elle comprend principalement :

- Une chambre cylindrique de 38 mm de diametre et 65 mm de longueur.

- Une chambre conique dont le diametre décroit de 7 mm a 3 mm, sur une longueur
de 42 mm.

- Une chambre intermédiaire faisant la jonction entre ces deux chambres.
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Deux rubans d’aluminium adhésif (3M™! tape 425) sont enroulés autour de I’enceinte et
servent d’électrodes pour l'alimentation électrique de la source plasma. Un ruban
de 21 mm autour de la partie cylindrique sert d’électrode de masse et un ruban de 38 mm
autour de la partie conique sert d’électrode pour la haute-tension. Dans cette
configuration, I’ensemble (enceinte polypropyléne + électrodes) forme un dispositif de
type DBD (décharge a barriere diélectrique) qui permet d’éviter le passage a l'arc.

Ces informations sont résumées sur la figure 2-2.

21+05mm

Diélectrique Electrode |

38205mm

i I
Entrée _o [ Il | +—flectrode— = 3.3+0,1 mm 6,8+ 0,1 mm
du gaz | T

38+0,1 mm

65 20,1 mm 10,5+ 0,1 mm 42 +0,1 mm

Figure 2-2. Schéma de la source plasma.

Le dispositif est alimenté avec de I'hélium (Linde, 6.07) ou du néon (Air Liquide, 4.0%).
Le flux de gaz est contrdlé par un débitmetre massif (Bronkhosrt, F-201CV). Ce dernier
est étalonné pour l'azote et dispose pour ce gaz d'une gamme de fonctionnement de débit
allant de 0,01 & 15 L.min'. L’utilisation de gaz autres que l’azote nécessite I’application
d’un facteur de correction au niveau de la consigne fixée sur le débitmetre. Le tableau 2-

1 résume les facteurs a appliquer en fonction du gaz utilisé.

Gaz Facteurs de correction
azote 1,0
hélium 1,41
néon 1,41

Tableau 2-1. Facteurs de correction a appliquer lors de I'utilisation du débitmetre.

Au cours de ce travail, le débit de gaz est fixé a 2 L.min! pour I’hélium et le néon.

Par ailleurs, précisons qu'un raccord métallique permet d’adapter I'arrivée du gaz depuis

" Pureté > 99,9999%

8 Pureté > 99,99%
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le débitmetre a I'entrée de l'enceinte, assurant I'étanchéité du dispositif. La figure 2-3

montre le jet plasma en interaction avec une cible conductrice (lame de cuivre).

Electrode
de masse

Electrode Enceinte
de de
tension décharge

Jet de
plasma Cible en
cuivre

Figure 2-3. Photographie de la source plasma en fonctionnement en présence d’une cible conductrice
(hélium & 2 L.min"!; tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

2. Alimentation électrique

Le plasma est généré en appliquant aux électrodes de la source plasma deux types
d’excitations électriques : une tension sinusoidale (Spitzenberger Spies) ou une tension
carrée et symétrique (A2e Technologies) que nous désignerons dans la suite de ce travail
par « tension impulsionnelle ». Les tableaux 2-2 et 2-3 résument respectivement les
caractéristiques générales et les conditions expérimentales d’utilisation de ces

alimentations électriques.

Alimentation Spitzenberger Spies A2e Technologies
Profil sinusoidal carré et symétrique
Fréquence 1,5 - 100 kHz 10 — 100 kHz
Tension efficace 0-2kV 0-3KV

Tableau 2-2. Caractéristiques générales des alimentations électriques.
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Alimentation Spitzenberger Spies A2e Technologies
Profil sinusoidal carré et symétrique
Fréquence 20 kHz 20 kHz
Tension efficace 2 kV 2 kV

Tableau 2-3. Conditions expérimentales d’utilisations des alimentations électriques.

La figure 2-4 représente le profil du signal de tension impulsionnelle lorsque la consigne
de tension est fixée a £ 2 kV. Comme nous pouvons le voir, le profil du signal présente
des dépassements de tension au niveau des transitions positive et négative.

[ "FI'I "l\/\_f-’\/\—f\-M
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2000, M M g s
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}"‘" }"’ - A
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Figure 2-4. Profil du signal de tension impulsionnelle (+/- 2 kV, 20 kHz).

L’analyse des régions de transitions montre que les variations du signal de tension ont la
forme d’un oscillateur amorti de pseudo-période de 15 MHz. Le premier dépassement de
tension est mesuré sur la transition positive a 3,9 kV, soit 195% de la consigne. Cette
valeur vaut — 6,9 kV, soit 345% de la consigne pour la transition négative du signal de
tension. Les temps de montée’ du signal de tension au cours de la transition positive et
négative sont mesurés respectivement a 30 ns et 35 ns. De méme, les temps de réponse'
a 10% sont estimés a 500 ns et 800 ns respectivement pour la transition positive et
négative du signal de tension. Une description détaillée du profil du signal impulsionnel

est faite dans la these de Chauvet, (2016).

% Temps mis par le signal pour passer de 10% a 90% de la valeur finale.

10 Temps mis par le signal pour étre compris entre 90% et 110% de la valeur finale.
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Le profil du signal de tension sinusoidale est représenté sur la figure 2-5. Il s’agit d'un
profil classique présentant de légeres déformations locales dues a la présence
d’harmoniques secondaires. Comme nous le verrons a la section I1.3.2, ces harmoniques
ont des conséquences sur la forme du signal de courant.
3000 - | |
2000
1000

0

Tension (V)

—1000
—2000
—-3000

0 20 40 60 80 100
Temps (us)

Figure 2-5. Profil du signal de tension sinusoidale (tension efficace de 2 kV, 20 kHz).
3. Echantillons en interaction avec le jet

Une fois que le jet plasma est généré, il est mis en contact avec deux matériaux de
conductivités différentes :

- Une cible conductrice représentée par une lame en cuivre de conductivité
électrique 6.0 10" S.m™ (45 mm de longueur, 30 mm de largeur, 1 mm d’épaisseur).

- Une cible diélectrique représentée par une lame en verre de conductivité électrique

10" S.m™ (75 mm, 25 mm, 1 mm).

Durant ce travail, les cibles ne sont pas reliées a la masse. Elles ne sont pas non plus
posées sur une surface reliée a la masse. Nous considérons qu’elles sont a un potentiel
« flottant ». La nature réfléchissante de la lame en verre entraine une surestimation des
intensités des phénomenes optiques se produisant a la surface de la cible diélectrique.
Pour supprimer ce phénomeéne, la lame en verre est noircit au stylo feutre comme le
montre la figure 2-6. Cette méthode bien que simple est tres efficace car elle préserve le

caractere diélectrique de la lame en verre, tout en supprimant son caractere réfléchissant.
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Figure 2-6. Photographie des cibles conductrice et diélectrique.
II. Diagnostics électriques
1. Tension

Une sonde haute-tension (Tektronix, P6015A) permet de visualiser sur un oscilloscope
(Tektronix, TDS7104), le signal de tension appliqué aux bornes de la source plasma. Elle
dispose d’une bande passante de 75 MHz et d'un coefficient d’atténuation de 1000. La
sonde se compose d’'un corps principal et d’un boitier de compensation. Le corps principal
se résume a une résistance de 100 MS2 en parallele avec une capacité de 3 pF. Le boitier
de compensation est constitué d’'un réseau de capacités et de résistances variables qui
permet d’accorder la capacité de la sonde a celle de 'oscilloscope. La sonde est branchée
en parallele de la source plasma et permet des mesures de tension allant de 1,5 a 40 kV.
L’oscilloscope utilisé possede une bande passante de 1 GHz, une fréquence
d’échantillonnage maximale de 10 GS/s (Giga samples per seconde) et offre une

résolution maximale de 4 ps.
2. Courant

Une sonde de courant (Pearson Electronics, 6585) permet de visualiser sur le méme
oscilloscope, le signal de courant qui traverse le dispositif. Elle dispose d'une bande
passante de 200 MHz et d’une impédance de 50 2. Contrairement a la tension, la mesure
du signal de courant se fait de maniére non-invasive. En effet, un des deux cébles
d’alimentation est introduit a lintérieur de la sonde. Ainsi, le passage d'un flux

d’électrons a travers le cable crée autour de ce dernier un champ électromagnétique.
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La sonde de courant mesure l'intensité de ce champ et la convertit en une tension

proportionnelle au courant traversant le cable d’alimentation. La sensibilité de la sonde

est de 0,5 V/A.
3. Mesure du courant de décharge

Lorsque la décharge est amorcée, le courant mesuré (courant total, i;) est la somme du
courant produit en présence de la décharge (courant de décharge, ip) et du courant en
I'absence de la décharge (courant de déplacement, igq). Le courant de décharge s’obtient

en soustrayant le courant de déplacement du courant total :

ip = iy — ig Eq (1.1)
Malgré la simplicité de la méthode décrite ci-dessus, la mesure du courant de décharge
reste une opération délicate en raison de la faible valeur de son intensité
(de l'ordre du mA). Dans la suite de cette section, nous verrons qu’il est possible
d’extraire le courant de décharge du courant total, lorsque la tension sinusoidale est

utilisée pour générer le jet plasma. Ce travail est beaucoup plus difficile dans le cas d'une

tension impulsionnelle.
3.1. Tension impulsionnelle

Concernant l'alimentation impulsionnelle, il est impossible d’extraire le courant de
décharge du courant totale en appliquant I'équation Eq (1.1). Cela s’explique par les
valeurs importantes du courant de déplacement et du courant total (de l'ordre de
I'ampere) comparées au courant de décharge (de I'ordre du mA). La figure 2-7 montre le
résultat obtenu en appliquant 1’équation Eq (1.1) aux signaux i; et ig au cours de la

transition positive du signal de tension.
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Figure 2-7. Signaux électriques : tension (noir), courant de déplacement (bleu), courant total (rouge),
courant de décharge (vert) (hélium & 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

3.2. Tension sinusoidale

La figure 2-8 représente les signaux électriques obtenus en appliquant la tension
sinusoidale aux bornes de la source plasma, en I'absence de gaz. Nous observons que le
courant de déplacement est en avance de 84° sur le signal de tension. Cela met en
évidence le comportement globalement capacitif de la source. Le signal de tension et la
dérivée par rapport au temps du signal de tension sont tracés sur la figure 2-9. En

appliquant équation Eq (1.2), nous déduisons que la capacité de la source plasma en

I’absence de gaz est de 26 pF.

i=CX— Eq (1.2)
dt
8
3000

6

2000 la
s 1000 I g
5 o 0o €
2 | €
3
& ~1000 23

-2000

— tension [~6

— courant de déplacement |
0 20 40 60 80 100°
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-3000

Figure 2-8. Signaux électriques : tension (noir), courant de déplacement (bleu) (tension sinusoidale,

2 kV, 20 kHz).
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Figure 2-9. Signaux électriques : tension (noir), dérivée par rapport au temps du signal de tension (bleu)
(tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).
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Figure 2-10. Signaux électriques : tension (noir), courant de déplacement (bleu), courant total (rouge)
(hélium & 2 L.min"!; tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).
En présence de gaz, 'amorcage de la décharge modifie le signal de courant (figure 2-10).
Nous observons la présence d'un pic de courant par période de signal de tension. Comme
le montre la figure 2-11, il devient possible d’extraire le courant de décharge du courant

total en utilisant 'équation Eq (1.1).
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Figure 2-11. Signaux électriques : tension (noir), courant de décharge (vert) (hélium & 2 L.min™, tension
sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).
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4.  Energie dissipée dans le plasma

L’énergie dissipée dans le plasma est obtenue a partir du calcul de la puissance

instantanée P(t). Celle-ci s’obtient en faisant le produit des signaux de courant et de
tension (figure 2-12).
10

(%]

Puissance (W)
[=]

wu

ol == puissance sans plasma —— puissance avec plasma
0 20 40 60 80 100
Temps (us)

Figure 2-12. Signaux électriques : puissance sans plasma (bleu), puissance avec plasma (rouge), a partir
des signaux présentés sur la figure 2-10 (hélium a 2 L.min™, tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).

Ainsi, I'énergie dissipée dans le plasma durant un intervalle de temps [t1, to] est déduite

de P(t) selon la relation :

E = fttf P(t) dt Eq (1.3)

Graphiquement, 1’énergie est représentée par l'aire sous la courbe du profil de la puissance
instantanée. En utilisant 1’équation Eq (1.3) durant une période entiere du signal de
tension sinusoidale, nous obtenons une énergie de 214 pJ sans la décharge et de 232 nJ

en présence de la décharge. Ainsi, I’énergie dissipée dans le plasma est de 18 pJ.

250
— énergie sans plasma
— énergie avec plasma
200
=150
A
2
2 100
w
50
% 10 20 30 40 50

Temps (us)

Figure 2-13. Signaux électriques : énergie sans plasma (bleu), énergie avec plasma (rouge), a partir des
signaux présentés sur la figure 2-10 (hélium a 2 L.min™; tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).
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Notons que I'équation Eq (1.3) appliquée aux mesures des signaux de courants (i, iq) et
de la tension de l'alimentation impulsionnelle donne une méme valeur de 1’énergie avec
ou sans plasma (3,40 mJ). Comme nous I'avons dit précédemment, cela s’explique par
les valeurs élevées du courant de déplacement et du courant total comparées a celle du
courant de décharge. Ainsi, tout comme pour le calcul du courant de décharge, cette
méthode n’est pas suffisamment sensible pour déterminer 1'énergie dissipée dans

le plasma.

3.5

— Energie sans plasma
- Energie avec plasma

Energie (m])
5 L 5 L 8
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n
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Figure 2-14. Signaux électriques : énergie sans plasma (bleu), énergie avec plasma (rouge), a partir des
signaux présentés sur la figure 2-7 (hélium a 2 L/min, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

ITI. Diagnostics optiques
1. Spectroscopie d’émission optique

La spectroscopie d’émission optique est un outil de diagnostic efficace lorsqu’il s’agit
d’étudier les composantes d’'un phénomene lumineux. En effet, un spectrometre permet
de décomposer la lumiere qu’il recoit en ses différentes longueurs d’ondes, tout en
mesurant pour chaque longueur d’onde, l'intensité lumineuse qui lui correspond. Le
spectre obtenu, est une représentation graphique de l'intensité lumineuse en fonction des
longueurs d’ondes composant la lumiere analysée. L’identification de ces émissions

permet de caractériser le phénomene étudié.

Pour ces travaux, les spectres optiques ont été obtenus en utilisant un spectrometre
(Ocean Optics, HR2000+) fonctionnant dans la gamme des longueurs d’ondes de
200 a 1100 nm et offrant une résolution de 0,35 nm. Le spectrometre est couplé a une
fibre optique (Ocean Optics, SR600) de diametre 600 pm. La fibre est placée
horizontalement a 30 mm du jet plasma. Par la suite, une fente de 2 mm d’ouverture est

rajoutée entre le jet plasma et la fibre optique (figure 2-15).

Page | 52



Chapitre 2 - Matériels et méthodes
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Figure 2-15. Photographie du dispositif expérimental pour 'acquisition des spectres optiques.

Cette configuration permet d’analyser des tranches horizontales du jet plasma. La largeur
de la tranche du jet observée (3 mm) est obtenue en éclairant avec un laser extrémité
de la fibre optique sans la fente et en mesurant sur une regle graduée la largeur de la
« tache » lumineuse faite par le laser a travers la fente. La figure 2-16 représente des

spectres du jet plasma obtenus avec de I'hélium et du néon pour la tension impulsionnelle.
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Figure 2-16. Spectres du jet plasma : -(a) hélium, -(b) néon (hélium et néon & 2 L.min"', tension
impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
Le dispositif (fente + fibre optique) est par la suite monté sur un rail vertical de
translation, dont le pas de déplacement est de 1 mm (figure 2-15). A partir des spectres
enregistrés a chaque déplacement du rail, nous pouvons tracer la distribution spatiale des
émissions des especes générées par le plasma. Sur la figure 2-17, nous représentons la

distribution des émissions de I'hélium (706 nm) et du néon (703 nm).
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Figure 2-17. Distributions spatiales des émissions du jet plasma : -(a) hélium (706 nm), -(b) néon (703 nm)
(hélium et néon a 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

2. Imagerie par caméra ICCD (Intensified coupled charge device)

2.1. Caméra ICCD

La caméra ICCD est 'outil de diagnostic idéal pour ’étude de phénomene faiblement
lumineux mais répétitif. En effet, la caméra ICCD offre la possibilité d’accumuler sur
différentes périodes les émissions du plasma. Le fonctionnement d’'une caméra ICCD est

résumé a la figure 2-18.

hv e-_e- hv hv

photocathode CcCD

fibres optiques
plut-cau de écran

MICro-canaux fluorescent

Figure 2-18. Schéma d’une caméra ICCD.

Les photons émis par le phénomene a étudier vont exciter la photocathode, produisant
ainsi des électrons. Ces derniers sont accélérés et multipliés dans un plateau de micro-
canaux avant d’atteindre un écran fluorescent produisant une image intensifiée. L’image
intensifiée est par la suite transférée par le biais de fibres optiques sur une matrice

de CCD.
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La derniere étape consiste a numeériser le signal provenant de la matrice de CCD via des
convertisseurs analogique-numérique pour un traitement par ordinateur. Il est important
de préciser qu’a la fréquence utilisée pour ce travail (20 kHz), le déclenchement de la
caméra est synchronisé a la fréquence de la décharge via un signal électrique (trigger)
fourni par l'alimentation électrique. La caméra ICCD (Princeton, Pimax-2K) utilisée

durant ce travail dispose de deux modes de fonctionnement :

- Mode répétitif : durant la mesure, le délai entre le signal du trigger et le début de
l'acquisition est constant (figure 2.19(a)). Les acquisitions sont effectuées sur un méme
intervalle de temps. Le résultat de la mesure est une image qui apporte une information
spatiale du phénomene étudié.

- Mode séquentiel : dans ce mode, le délai entre le signal du trigger et le début de
'acquisition varie au cours du temps (figure 2-19(b)). Le résultat est une série d’images

qui apporte une information spatiale et temporelle du phénomene étudié.

/ Fenétre d’acquisition (8ps) / Fenétre d’acquisition (8ps)
3000 (a) 3000 (bJ
2000} | 2000 |
—~ 1000 |~ 1000
<= =
c c
k=3 k=)
[72] W s —
[~ c
8 g (16 ps) (24 ps) .
0 50 100 150 200 0 50 100 150 200
Temps (us) Temps (ps)

Figure 2-19. Fonctionnement d’une caméra ICCD en mode répétitif -(a) ou en mode séquentiel -(b).
2.2. Evolution temporelle de la vitesse

Parmi les caractéristiques du jet plasma, nous nous sommes intéressés a la vitesse de
propagation du streamer au cours de la décharge. La figure 2-20 présente une séquence
d’images illustrant la propagation du streamer durant la transition positive du signal de
tension. Dans un premier temps, les images obtenues a l'issu de l'acquisition avec la
caméra [CCD sont en pixels. Pour obtenir les dimensions de I'image en « mm », nous
appliquons & I'image un facteur de conversion (pixel — mm). Ce facteur est obtenu en
réalisant une image avec la caméra d’'un objet dont les dimensions sont connues (régle
graduée). Connaissant les dimensions de 1'objet (en mm) et les dimensions équivalentes

sur 'image acquise (en pixels), ce facteur est obtenu par un simple rapport.
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Figure 2-20. Dynamique du jet plasma d’hélium au cours de la transition positive du signal de tension
(hélium a 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Dans un second temps, nous déterminons pour chaque image, la position du streamer.
Pour se faire, nous tragons le profil d’intensité suivant les lignes de I'image (figure 2-21).
La position du streamer est alors définie comme I’abscisse du maximum du

profil d’intensité.

(i)

0—n 0 \_.. 1
=
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Figure 2-21. Profil d’intensité obtenu a partir d'une image de la caméra ICCD.

Connaissant la position du maximum du profil pour chaque image (figure 2-22) et le

temps séparant les images, nous déterminons la vitesse de propagation du streamer.

Distance (mm)

150 250 350 450 450 650 750 900
Temps (ns)

Figure 2-22. Profils d’intensité des images présentées sur la figure 2-21.
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La figure 2-23 montre un exemple de I’évolution temporelle de la vitesse de propagation

du streamer.
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Figure 2-23. Evolution temporelle de la vitesse au cours de la transition positive du signal de tension
(hélium a 2 L.min", tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Pour chaque image, il est possible de déterminer l'intensité intégrée sur la totalité de
I'image (figure 2-24). Le résultat d’une telle opération est un scalaire exprimé en unité
arbitraire (u.a) et représentatif de I'intensité de la luminosité du phénomene étudié.
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Figure 2-24. Intensité intégrée obtenu a partir d’une image de la caméra ICCD.

La figure 2-25 représente un exemple de I’évolution temporelle de l'intensité intégrée au

cours de la propagation du streamer.
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Figure 2-25. Evolution temporelle de I'intensité intégrée au cours de la transition positive du signal de
tension (hélium & 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

2.3. Couplage caméra ICCD et filtres optiques

La caméra ICCD peut étre utilisée pour obtenir des informations sur les especes générées
par le jet plasma. Pour cela, elle est couplée avec des filtres interférentiels (Thorslab).
Ces filtres sont centrés sur une longueur d’onde précise et possede une bande passante

de 10 nm. La figure 2-26 représente la courbe de transmission d'un des filtres utilisés

durant ce travail.
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Figure 2-26. Courbe de transmission du filtre FB380 - 10, centré a 380 nm avec une bande passante
de 10 nm.

Le couplage de la camera avec les filtres permet une description spatio-temporelle
sélective des especes générées par le jet plasma. Le choix des filtres a été fait a partir des
émissions observées sur les spectres présentés précédemment. Le tableau 2-4 résume la

liste des filtres utilisés en fonction des longueurs d’onde et transitions observées.
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Longueur d’onde Longueur d’onde . , L
) ) Transitions observées Références
du filtre (nm) observée (nm)

380 379 Ny* (C - B) (0 - 2) FB380-10
390 391 N,* (B -X) (0-0) FB390-10

703 Ne (P - *S)
700 FB700-10

706 He (°Py —*S)
780 77 O (°Sy — °P) FB780-10

Tableau 2-4. Liste des filtres utilisés et transitions observées.

Durant ce travail, le couplage de la caméra avec les filtres a pour objectif de déterminer
la contribution des demi-périodes des signaux de tension sur les especes générées par le
jet plasma. Dans 'exemple présenté sur la figure 2-27, nous observons que la majeure

partie des émissions d’hélium provient de la demi-période positive du signal de tension.

(a) (b) (
Figure 2-27. Couplage caméra avec le filtre & 700 nm (hélium (706 nm)) en mode répétitif : -(a) période
entiere, -(b) demi-période positive, -(c) demi-période négative du signal de tension (hélium a 2 L.min™

tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

La mise en place de ces outils de diagnostic a permis dans un premier temps de
caractériser le jet plasma sans échantillon (jet libre). Dans un second temps, la

caractérisation du jet plasma a été faite en présence des cibles conductrice et diélectrique.
Bibliographie

Chauvet, L. (2016). Caractérisation expérimentale et optimisation d’une source plasma
a pression atmosphérique couplée a un spectrometre de masse a temps de vol. Université
de Toulouse, Université Toulouse III - Paul Sabatier.

Page | 59



0. Bibliographie

Page | 60






Page | 60



Chapitre 3 - RESULTATS - HELIUM

Sommaire
I.  Alimentation impulsionnelle .....cccooiiveieiiiiiiniiiiiiiiiieiiiieniviceiiorersrersesssreesnens 62
1. Observations PréliminaiTes ... ... ... . . e e it eeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeees 62
2. FEtude de la dynamique du jet plasma........ccceeeiiiiiiiiiiiiiie e 64
2.1.  Etude du jet plasma en 'absence de cible (jet libre) ........cccccooviiiiiniiiiinenn. 64
2.2. Etude du jet plasma en présence d’une cible............cccoooo 72
2.2.1. Cible diélectTiqUe .....oooiiiiiii 72
2.2.1.1. Interaction JPEP — cible diélectrique............cccccccoi 72
2.2.1.2. Interaction JPEN — cible diélectrique.........cccoveiiiiiiiiiiiiiieiiiiiieeee e, 79
2.2.2. Cible CONAUCETICO. ... iiiii e 80
2.2.2.1. Interaction JPEP — cible conductrice..........ccoooiviiiiiiiiiiiiiiiee e 80
2.2.2.2. Interaction du JPEN — cible conductrice............ccoooiiiiiiiiiiiii i 86
3. Etude des especes réactives du jet plasma .......ccccooviiiiiiiiiiiiii 88
3.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles...................... 89
3.2.  Distributions spatiales des especes générées par le jet .......ccoooviiiiiiiiiiinnnnnnn. 96
II. Alimentation SinusoTdale ........cocieiiiiiieiiiiiiiiiiiiii i rieeeeerreenaenaeneencnenns 101
1. Etude de la dynamique du jet plasimiar.............ueeeeeuiuiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieiiiieeeees 103
1.1. Etude du jet plasma en I’absence de cible (jet Libre) ........ccccoovveviiiiiiincnnenn. 104
1.2. Etude du jet plasma en présence d'une cible.............ccoooo 107
1.2.1. Interaction JPEP - cible diélectrique ..........cccoceeeiiiiiiiiiiiiieiiiiiiiiiiieee e 107
1.2.2. Interaction JPEP - cible conductrice ...........cooveiiiiiiiiiiiiii e, 109
2. Etude des especes réactives du jet plasma. ...........cooooo 110
2.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles.................... 110
2.2. Distributions spatiales des especes générées par le jet ... 112
3. Energie dissipée dans le plasma .........ooooviiiiiiiiiiiiii e 113
TIII. COMCIUSION ettt iie i iete e ietettteeeteneaattanenssntanssssnsassnssnsansnssnsansnnsnnans 114
Bibliographie ..cccoiviiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiii e 115

Page | 61



I. Alimentation impulsionnelle

L’objectif de ce chapitre est de caractériser I'interaction entre un jet plasma et des cibles
de différentes conductivités : une cible diélectrique (10° S.m™) et une cible conductrice
(6.0 10" S.m™). Ce chapitre est divisé en deux parties, chaque partie étant relative au
profil du signal de tension utilisé pour alimenter la source plasma :

- Tension impulsionnelle, + 2 kV, 20 kHz, rapport cyclique de 50%.

- Tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz.
Le choix de ces signaux répond a la volonté d’évaluer I'influence de la forme du signal de
tension sur les caractéristiques du jet plasma. Enfin, précisons que les résultats
expérimentaux présentés tout au long de ce chapitre ont été obtenus en utilisant I’hélium

comme gaz précurseur pour générer le jet plasma.

I.  Alimentation impulsionnelle

1. Observations préliminaires

La figure 3-1(a) est une photographie du jet plasma lorsque celui-ci n’interagit pas avec
une cible (jet libre). La couleur violette du jet est caractéristique d’un plasma d’hélium
évoluant dans une atmosphere d’air. L’intensité lumineuse du jet est plus élevée au niveau
de la sortie de la source plasma, puis celle-ci décroit progressivement le long du jet sur
une longueur de 36 mm. Les figures 3-1(b) et 3-1(c) illustrent le comportement du jet
plasma lorsque ce dernier interagit respectivement avec une cible diélectrique et une cible

conductrice.

15 mm
15 mm

36 mm

Figure 3-1. Photographies du jet plasma : -(a) sans cible, -(b) en présence de la cible diélectrique,
-(¢) en présence de la cible conductrice. La distance entre la sortie de la source plasma et la surface des
cibles est fixée & 15 mm (hélium & 2 L.min, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
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Comme le montre la figure 3-1(b), le contact entre le jet plasma et la cible diélectrique
n’engendre pas de changements significatifs sur la couleur et l'intensité globale du jet
plasma. Cependant, nous observons que le jet plasma s’étale légerement sur la surface de
la cible diélectrique. Le résultat est différent lorsque la cible diélectrique est remplacée
par la cible conductrice (figure 3-1(c)). Dans ce cas de figure, I'interaction entre le jet
plasma et la cible augmente de maniere importante l'intensité du jet dans la région
voisine a la surface de la cible conductrice. Par ailleurs, le jet plasma ne s’étale pas sur

la surface de la cible.

Ces observations sont cohérentes avec celles publiées dans les travaux de Zaplotnik et
al., (2015) sur l'interaction entre un jet plasma d’hélium et différents matériaux parmi
lesquels, une cible en polystyréne et une cible en nickel. L’influence de la conductivité
d’une cible sur les propriétés d’un jet plasma d’hélium a été étudiée plus en détail par
Ries et al., (2014). En effet, ces derniers font interagir un jet plasma d’hélium avec d’une
part de 'eau distillée dont la conductivité est de 1,5 pS.cm™ et d’autre part avec une
solution saline de conductivité 34,7 uS.cm’. Ries et al., (2014) observent ’étalement du
jet plasma sur la surface de la solution de faible conductivité et un jet étroit et intense
sur la surface de la solution de conductivité plus élevée. Ces observations montrent que
I'interaction entre un jet plasma et une cible modifie le comportement du plasma et que
la conductivité de la cible en contact avec le jet joue un rdle important dans cette

modification.

Une étude qualitative des phénomenes observés a été réalisée en utilisant les outils de
diagnostics décrits au chapitre 2. Dans la section suivante, nous nous intéressons a I’étude
de la dynamique du jet plasma. Dans un premier temps, cette étude porte sur la
dynamique du jet en I'absence de cible. Dans un second temps, les résultats concernent
I'interaction du jet avec les cibles diélectrique et conductrice. Les conditions
expérimentales pour la totalité des résultats présentées sont :

- Hélium, 2 L.min.

- Signal impulsionnel, 2 kV, 20 kHz, rapport cyclique de 50%.
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2. Etude de la dynamique du jet plasma

La dynamique du jet plasma a été étudiée a I'aide d’une caméra ICCD. Cette étude porte
exclusivement sur le jet évoluant dans 'atmosphere d’air (aussi appelé plume plasma) et

non sur les phénomenes qui se produisent a l'intérieur de la source plasma.

Les résultats présentés ont été obtenus via le mode d’acquisition séquentielle de la
caméra. Le jet plasma a été analysé avec une fenétre d’acquisition de 10 ns et un pas
d’incrémentation de 10 ns. Le nombre d’accumulations varie en fonction de l'intensité
lumineuse du plasma. Deux décharges ont été observées, la premiere se produit durant
la transition positive (transition de -2 a +2 kV) du signal de tension et la seconde au
cours de la transition négative (transition de +2 a -2 kV). Dans ce manuscrit, nous
définissons le jet plasma généré au cours de la transition positive du signal de tension
comme jet plasma excité positivement (JPEP) et le jet plasma généré durant la

transition négative comme jet plasma excité négativement (JPEN).

Les figures 3-2(a) et 3-2(b) présentent la position de la premiére porte des acquisitions
de la caméra ICCD par rapport au signal de tension. Les acquisitions débutent avant les
transitions du signal de tension. Le temps affiché pour chaque image est indiqué par
rapport au début des acquisitions.

4000 _

6000
3000, ( a) ( b )
2000 -
Porte nl
. 2000
2 1000} 2
[ 1 [
8 o g o
w Wi
] 5
= -1000 F 2000
= 2000 4 4000
Porte n°1
= 3000
= 6000
= 40000 100 200 300 400 500 600 100 800 100 200 300 400 500 600 100 800
Temps (ns) Temps (ns)

Figure 3-2. Début des acquisitions de la caméra ICCD : —(a) au cours de la transition positive, —(b) au cours
de la transition négative du signal de tension.

2.1. Etude du jet plasma en I’absence de cible (jet libre)

Avant d’étudier linteraction entre le jet plasma et les différents matériaux, les
caractéristiques du jet ont été analysées sans cible (jet libre). La figure 3-3 montre
I’évolution temporelle et spatiale du JPEP. Chaque image a été obtenue en accumulant

le signal lumineux provenant du jet plasma sur 10° périodes du signal de tension.
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En dessous de chaque image, nous avons représenté le profil d’intensité correspondant.
Chaque profil a été obtenu en sommant l'intensité de I'image suivant les lignes qui la
composent. Précisons que ces profils d’intensité ont été par la suite normalisés par rapport

au maximum d'intensité de la série d’images.

Le jet plasma qui apparait continu sur les photographies présentées a la figure 3-1 est en
réalité la conséquence de la propagation d'une onde d’ionisation (aussi appelé streamer).
Ce phénomene est matérialisé par le déplacement d’un front lumineux « plasma bullet »,
suivi d'un canal faiblement conducteur (Lu et al., (2014)). Dans la suite de ce manuscrit,
nous définissons le front de 'onde d’ionisation comme front d’ionisation et le canal
faiblement conducteur qui suit ce dernier comme canal ionisé. En jet libre, la propagation
du front d’ionisation se fait sur 32 mm pour une durée de 800 ns, soit une vitesse moyenne
de 40 km.s?. Cette valeur est cohérente avec les vitesses des phénomenes impliquant

I’application d’un champ électrique intense dans un gaz (Lagar kov et Rutkevich, (1994))
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Figure 3-3. Images de la propagation du JPEP en jet libre (10* accumulations, hélium & 2 L.min™!, tension

impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Le profil de vitesse du front d’ionisation (figure 3-4(a)) présente deux phases d’évolution :
- Une premiere phase (phase I) au cours de laquelle, la vitesse augmente rapidement

et atteint une valeur maximale de 75 km.s' pendant un laps de temps tres court (100 ns).
- Une seconde phase (phase II) caractérisée par la diminution progressive de la

vitesse jusqu’a « 'extinction » du front d’ionisation.
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Figure 3-4. Evolutions temporelles : -(a) de la vitesse, -(b) de l'intensité intégrée du JPEP en jet libre
(hélium & 2 L.min", tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

La courbe de vitesse est similaire a celles présentées dans les travaux de Mericam-Bourdet
et al., (2009), Jarrige et al., (2010), Begum et al., (2013) et Sahu et al., (2017).
Cependant, dans certaines études (Jarrige et al., (2010), Sahu et al., (2017)), la phase II
est caractérisée par une vitesse quasi-constante et se termine par une chute brutale de la
vitesse due a l'extinction du front d’ionisation. Il est intéressant de noter que I’évolution
temporelle de U'intensité intégrée (figure 3-4(b)) présente une tendance similaire a celle

de la vitesse.

Sur la figure 3-5, nous représentons l’évolution de la vitesse normalisée par rapport a
I'intensité normalisée. La valeur du coefficient de corrélation (R* = 0.89) confirme que
ces deux grandeurs sont fortement corrélées. Notons que les travaux de Ji et al., (2015)
sur la vitesse et la densité des fronts d’ionisations « plasmas bullets » présentent des

résultats similaires.
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Figure 3-5. Vitesse normalisée en fonction de l'intensité intégrée normalisée du JPEP en jet libre entre

110 ns et 710 ns apres le début de l'acquisition (hélium & 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

La méme expérience a été reprise durant la transition négative du signal de tension

(JPEN). La figure 3-6 illustre la propagation du jet plasma durant cette transition. Dans

ce cas, chaque image est obtenue en accumulant I'intensité du signal lumineux issu du

jet plasma sur 10* périodes du signal de tension. Le nombre d’accumulations plus élevé

de la caméra, traduit un phénomene de plus faible intensité en comparaison du JPEP.

L’onde d’ionisation du JPEN se présente essentiellement sous la forme d'un canal

d’ionisation continu dont la propagation se fait sur une distance de 13 mm, pour une

durée de 800 ns. Ainsi, la vitesse moyenne de 'onde d’ionisation pour le JPEN est de

16 km.s!, soit 2,5 fois inférieure a celle du JPEP.
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Figure 3-6. Images de la propagation du JPEN en jet libre (10 accumulations, hélium & 2 L.min; tension
impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

L’évolution temporelle de la vitesse et celle de 'intensité intégrée de 'onde d’ionisation
pour le JPEN sont représentées respectivement sur les figures 3-7(a) et 3-7(b). Pour le
JPEN, la vitesse est mesurable entre 200 et 800 ns. En effet, durant les 200 premieres
nanosecondes de l'acquisition, nous observons une propagation de l'onde d’ionisation,
cependant la position du maximum d’intensité reste localisée a la sortie de la source
plasma!'. De méme, entre 800 et 1000 ns, 'onde d’ionisation est dans sa phase
d’extinction. Celle-ci se traduit par la présence d’émissions lumineuses émises depuis le

canal d’ionisation, sans qu’il ne se produise une propagation de 'onde d’ionisation.

I Notre méthode de calcul de la vitesse est basée sur I’évolution spatio-temporelle de la position du
maximum d’intensité de 'onde d’ionisation (chapitre 2, section I11.2.2). Pour le JPEN, le fait que la
position du maximum d’intensité reste inchangée en début de propagation ne permet pas de calculer la

vitesse de ’onde d’ionisation.
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Figure 3-7. Evolutions temporelles : -(a) de la vitesse, -(b) de l'intensité intégrée du JPEN en jet libre
(hélium a 2 L.min", tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

L’onde d’ionisation du JPEN est moins intense, se propage plus lentement et sur une
plus courte distance que celle du JPEP. Ce résultat est en accord avec les travaux de

Jiang et al., (2009), Naidis, (2011), Karakas et al., (2012) et Tao Shao et al, (2014).

Pour Jiang et al., (2009), la différence entre les dynamiques du JPEP et du JPEN
viendrait de 'interaction entre le champ électrique « appliqué » (imposé par la source de
tension) et le champ électrique « induit » (formé entre le front d’ionisation et les charges

accumulées sur la surface interne de la source plasma).

Wang et al., (2016b) qui partagent la méme hypothese que Jiang et al., (2009) expliquent
que lorsque les jets plasmas sont alimentés par une tension positive (JPEP), les électrons
générés par le champ électrique appliqué se déplacent rapidement en direction de I'anode
et s’accumulent sur la surface interne du diélectrique de la source plasma. Les ions
positifs, étant donné leurs masses, se déplacent plus lentement et sont essentiellement
localisés au niveau du front d’ionisation. Cette organisation des charges entraine la
création d’un champ électrique induit, opposé au champ électrique appliqué entre le front

d’ionisation et la sortie de la source plasma.
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Le champ électrique appliqué se trouve affaiblit entre le front d’ionisation et la sortie de
la source plasma, d’ou la faible luminosité du canal qui suit le front d’ionisation.
En parallele, la présence des ions positifs renforce le champ électrique appliqué au niveau
du front d’ionisation, conduisant a une augmentation de I'intensité lumineuse a proximité

de ce dernier.

La polarisation du champ électrique de part et d’autre du front d’ionisation serait selon
Wang et al., (2016b), la raison pour laquelle 'onde d’ionisation pour le JPEP ressemble
a une balle de plasma « plasma bullet », suivie d'un canal de faible intensité lumineuse.
Les orientations des champs électriques évoqués ci-dessus sont représentées sur
la figure 3-8(a).
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Figure 3-8. Distribution du champ électrique en fonction de la polarité signal de tension : -(a) polarité
positive, -(b) polarité négative (modifié a partir des travaux de Wang et al., (2016b)). Les cercles bleus
représentent les ions positifs et les cercles rouges, les électrons.

Ces phénomenes sont inverses lorsque les jets plasmas sont alimentés par une tension
négative. Dans ce cas, sous l'effet répulsif du champ électrique appliqué, les électrons
sont dirigés vers les ions positifs. Une partie de ces électrons se recombinent avec des
ions positifs. Cependant, les ions positifs restants vont générer un champ électrique
orienté cette fois dans le méme sens que celui appliqué par la tension. Il en résulte un
champ électrique renforcé entre le front d’ionisation et le tube diélectrique. Les émissions

lumineuses dans cette région sont alors intenses et le canal entier apparait continu.
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D’autre part, la présence des ions positifs affaiblit le champ électrique appliqué au niveau
du front d’ionisation, diminuant ainsi les émissions dans cette région. Les JPEN sont
donc caractérisés par un canal d’ionisation intense et un front d’ionisation moins intense.
Les orientations des champs électriques pour les JPEN sont représentées sur la figure 3-
8(b). Ces hypotheses sont en accord avec celles formulées par Shao et al., (2014) et

cohérentes avec nos observations (figure 3-3 et figure 3-6).

Notons que dans ses travaux de simulation, Naidis, (2011) montre effectivement que le
champ électrique pour un JPEP est intense au niveau du front d’ionisation et tres faible
dans le canal d’ionisation. En revanche pour un JPEN, le champ électrique est important
dans l’ensemble du canal d’ionisation et légerement plus élevé au niveau du front

d’ionisation. Ce qui corrobore les hypotheses émises par Wang et al., (2016b).

Les hypotheses formulées par Wang et al, (2016b) expliquent la différence
morphologique entre les JPEP et JPEN. Cependant elles ne justifient pas 'ordre de

grandeur des vitesses mesurées (km.s').

Les premieres explications sur la dynamique des jets plasmas furent proposées par
Lu et Laroussi, (2006). Dans leur étude, ces derniers ont observé des similitudes entre les
JPEP et un modele décrivant la propagation des streamers positifs au cours d’une
décharge corona, proposé par Dawson et Winn, (1965). Lu et Laroussi, (2006) ont alors
suggéré une théorie basée sur la photoionisation pour expliquer les magnitudes de la

vitesse de propagation du front d’ionisation pour les JPEP.

Naidis, (2011) a I’aide d’'un modele standard de streamer, a confirmé les similitudes entre
les JPEP et les streamers positifs d'une part et les JPEN et les streamers négatifs d’autre
part. Ainsi, il est majoritairement admis que le front d’ionisation d’un jet plasma peut
étre assimilé a un streamer guidé et que sa propagation se fait essentiellement par un

processus de photoionisation.
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2.2. Etude du jet plasma en présence d’'une cible

Dans cette section, nous présentons les résultats de l'interaction du jet plasma avec les
cibles diélectrique et conductrice. Afin d’évaluer 'influence de la distance entre la sortie
de la source plasma et la surface de la cible sur les caractéristiques du jet plasma, les
cibles ont été positionnées a 10, 15 et 20 mm de la sortie de la source plasma. Dans un
premier temps, nous présentons les résultats obtenus avec la cible diélectrique, puis dans

un second temps, ceux obtenus avec la cible conductrice.

2.2.1. Cible diélectrique
2.2.1.1.  Interaction JPEP — cible diélectrique

La figure 3-9 montre l'interaction entre le jet plasma et la cible diélectrique
placée a 20 mm de la sortie de la source plasma. Le front d’ionisation a la sortie de la
source plasma, se propage en direction de la cible (propagation axiale) qu’il atteint
a 460 ns. Immédiatement apres ce contact, la propagation du front d’ionisation se fait de
maniere radiale et symétrique sur la surface de la cible diélectrique et s’étend sur un
diametre maximal de 1,5 mm. Il est intéressant de noter la présence d’émissions
lumineuses provenant d’une part de la surface de la cible et d’autre part du canal

faiblement ionisé, 100 ns apres le contact du front d’ionisation et de la cible.
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Figure 3-9. Images de la propagation du JPEP en présence de la cible diélectrique positionnée a 20 mm de
la sortie de la source plasma (10* accumulations, hélium & 2 L.min™! tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

La ligne en pointillée indique la position de la cible.
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Lorsque la cible diélectrique est placée a 15 mm (figure 3-10) et a 10 mm (figure 3-11),
nous observons les caractéristiques suivantes :

- A l'instant de contact du front d’ionisation avec la cible (t¢ (15 mm)* = 370 ns
et tc (10 mm) = 280 ns), la forme de ce dernier se rapproche de celle d'une « cloche ».
En effet, le front d’ionisation est plus étendu radialement au niveau de sa base
(& proximité de la cible diélectrique) qu’au niveau de son sommet.

- L’intensité qui est maximale au moment du contact du front d’ionisation avec la
surface de la cible, chute brutalement dans les instants suivants ce contact!s.

- La distance entre la sortie de la source plasma et la surface de la cible diélectrique
conditionne la distance parcourue par le front d’ionisation au cours de sa propagation
radiale (figure 3-12).

- Les émissions issues a la fois du canal faiblement ionisé et de la surface de la cible
restent visibles des centaines de nanosecondes apres le contact de 'onde d’ionisation avec

la cible.

15 7

(11111

20 7
150 250 350 370 390 460 520 580
Temps (ns)

Distance (mm)

0 '

10T }
BT === ==

R

Distance (mm)
L
T

150 250 350 370 390 460 520 580

Temps (ns)
Figure 3-10. Images de la propagation du JPEP en présence de la cible diélectrique positionnée a 15 mm
de la sortie de la source plasma (10® accumulations, hélium & 2 L.min, tension impulsionnelle,
2 kV, 20 kHz). La ligne en pointillée indique la position de la cible.

2 T¢ (x mm) correspond & la durée entre le début des acquisitions et l'instant de contact de l'onde
d’ionisation, lorsque la cible est placée a « x » mm de la sortie de la source plasma.

13 Cette information est visible sur la série de profils d’intensité accompagnant chaque image.
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Figure 3-11. Images de la propagation du JPEP en présence de la cible diélectrique placée a 10 mm de la
sortie de la source plasma (10° accumulations, hélium & 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
La ligne en pointillée indique la position de la cible.
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Figure 3-12. Propagation radiale de 'onde d’ionisation du JPEP sur la surface de la cible diélectrique :

-(a) cible & 20 mm, -(b) cible & 15 mm, -(c) cible & 10 mm (10* accumulations, hélium & 2 L.min™, tension
impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Le tableau 3-1 résume les résultats de l'interaction du JPEP avec la cible diélectrique.

Distances™ (mm) Diameétres** (mm) Durées d’émission*** (ns)
10 3,1 /6,81 240
15 2,2 210
20 1,5 100

Tableau 3-1. Récapitulatif de I'interaction du jet plasma avec la cible diélectrique, (*) distance séparant

la sortie de la source plasma de la cible en verre, (**) diamétre de la propagation radiale du front
d’ionisation sur la surface de la cible, (***) durée entre l'impact de 'onde d’ionisation sur la surface de la

cible et les derniéres émissions lumineuses provenant de la surface de la cible et du canal faiblement ionisé.

1 La propagation radiale du front d’ionisation sur la surface de la cible est de 3,1 mm a 380 ns, et plus du
double (6,8 mm) & 430 ns.
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L’interaction entre un JPEP et une cible diélectrique peut étre résumée en 3 étapes :
- Le front d’ionisation atteint la surface de la cible diélectrique.

Il s’agit d'une étape transitoire entre la fin de la propagation axiale et le début de la
propagation radiale du front d’ionisation. A ce stade, le front d’ionisation prend une

forme en « cloche » et voit son intensité augmenter.

Sur la figure 3-13, nous observons que la distance entre la source plasma et la cible

diélectrique influence les dimensions du front d’ionisation a cet instant.
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Figure 3-13. Contact entre 'onde d’ionisation du JPEP et la cible diélectrique : -(a) cible & 20 mm,

-(b) cible & 15 mm, -(c) cible & 10 mm (10* accumulations, hélium & 2 L.min™, tension impulsionnelle,
2 kV, 20 kHz).

Dans leurs travaux expérimentaux, Guaitella et Sobota, (2015) identifient le front
d’ionisation au moment du contact avec une cible diélectrique a une gaine plasma.
En se basant sur les travaux de Pechereau et al., (2012), Guaitella et Sobota, (2015)
suggerent qu’a cet instant, les premieres charges positives au niveau du front d’ionisation
sont déposées sur la surface de la cible diélectrique. Ce phénomene aurait pour
conséquence de renforcer le champ électrique quelques micrometres au-dessus de la cible

diélectrique.

L’hypothese de 'existence d'un champ électrique renforcé au-dessus de la surface d'une
cible diélectrique est partagée par Hasan et Bradley, (2015). Ces derniers précisent
cependant que ce phénomene se produit plutét lorsque le front d’ionisation se rapproche

de la surface de la cible et non a son contact comme le suggere Guaitella et

Sobota, (2015).
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- La propagation radiale du front d’ionisation sur la surface de la cible.

L’accumulation des premieres charges positives sur la surface du diélectrique engendre la
création d’'un champ électrique induit qui affaiblit le champ électrique dans le gap entre
la source plasma et la surface de la cible diélectrique. La propagation axiale du front
d’ionisation se trouve alors ralentie et ce dernier se propage progressivement de maniere
radiale et symétrique en direction des zones ot les charges positives déposées sont faibles

(Hasan et Bradley, (2015), Yan et Economou, (2016), Wang et al., (2016a)).

En méme temps, 'accumulation des charges positives sur la surface de la cible génere un
champ électrique latéral qui entretient la propagation du front d’ionisation sur la surface
de la cible, formant ainsi un front d’ionisation surfacique (Norberg et al., (2015)). Notons
que le front d’ionisation se propage radialement sur la surface de la cible diélectrique
jusqu’au moment ot la fraction molaire de 'air dans le mélange hélium-air est suffisante
pour neutraliser les électrons et prévenir d’avantage d’ionisation au niveau du front

d’ionisation surfacique (Breden et Raja, (2014), Hasan et Bradley, (2015)).
- La présence de filaments de plasma sur la surface de la cible.

Les photographies présentées dans les travaux de Zheng et al., (2016) et de
Liu et al., (2017) montrent la présence de filaments de plasma aux extrémités de la zone
d’étalement du jet. Dans notre dispositif expérimental, ces filaments apparaissent lorsque
la distance entre la source plasma et la cible est inférieure a 15 mm
(figure 3-14), tandis que dans les travaux de Zheng et al., (2016) et de Liu et al., (2017),

la présence de ces filaments dépend essentiellement de la nature de la cible et de la

tension appliquée aux bornes de la source plasma.

-—

Figure 3-14. Photographies du jet plasma en présence de la cible diélectrique & 5 mm de la sortie de la
source plasma (hélium & 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Comme évoqué a la section I1.2.2 du chapitre 1, le front d’ionisation en jet libre lorsqu’il

est observé avec une caméra [CCD placée en face du jet plasma se présente sous la forme
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d’un anneau «donut shape » (Mericam-Bourdet et al., (2009), Chauvet, (2016)). Dans
leur travail expérimental, Liu et al., (2017) montrent qu’au cours de l'interaction d'un
jet plasma avec une cible diélectrique, la forme annulaire du front d’ionisation évolue en

une structure en double anneau.

Au fur et a mesure de la propagation radiale du front d’ionisation, 'anneau interne de
cette nouvelle structure tend a se resserrer et a se déplacer vers l'intérieur du point
d’impact. A I'opposé, 1'anneau externe continue de croitre vers l'extérieur et commence
a se fracturer en de petits segments. La présence des filaments de plasma aux extrémités
de la zone d’étalement est la conséquence de la propagation des segments de ’anneau

externe.

Ces observations sont en accord avec les résultats des études numériques de
Breden et Raja, (2014) et de Wang et al., (2016a). En effet, Breden et Raja, (2014)
rapportent qu’apres le contact entre le front d’ionisation et la surface de la cible
diélectrique, le front d’ionisation initial se sépare en deux fronts d’ionisations surfaciques.
Un de ces deux fronts résultants se propage vers l'intérieur en direction du point de
contact du front d’ionisation primaire avec la cible, tandis que ’autre front d’ionisation

se propage radialement vers I'extérieur.

Wang et al., (2016a) montrent plutét que le champ électrique radial durant la
propagation du front d’ionisation sur la surface du diélectrique est constitué de deux
composantes. L’évolution temporelle de la distribution spatiale de ces deux champs
montre qu’'une composante évolue radialement vers l'intérieur du point d’impact, tandis

que 'autre évolue vers 'extérieur.

Les profils de vitesses du front d’ionisation en jet libre et en présence de la cible
diélectrique sont représentés sur la figure 3-15. Globalement, nous observons que la
présence de la cible diélectrique a 15 et 20 mm de la sortie de la source plasma, influe
faiblement sur la vitesse de propagation du front d’ionisation. La courbe du profil de
vitesse du front d’ionisation en présence de la cible diélectrique a 10 mm augmente dans
un premier temps, avant de diminuer au voisinage de la surface de la cible. Des profils
similaires ont été observés dans les travaux expérimentaux de Yoon et al., (2017) portant

sur I'interaction entre un jet plasma d’hélium et des solutions de différentes conductivités.
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Figure 3-15. Evolutions temporelles des vitesses de propagation du front d’ionisation en jet libre et en
présence de la cible diélectrique aux 3 distances (10, 15 et 20 mm). Les fleches indiquent pour chaque
courbe, I'instant de contact du front d’ionisation avec la surface de la cible diélectrique (hélium & 2 L.min"
! tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Les profils d’intensités intégrées du front d’ionisation (figure 3-16) montrent une nette
augmentation de l'intensité, les instants précédents le contact du front d’ionisation avec
la cible diélectrique (lorsque la cible diélectrique se trouve a 10 et 15 mm de la sortie de
la source plasma) et une chute de lintensité juste apres linstant de contact.
Ces observations sont cohérentes avec les hypotheéses de Guaitella et Sobota, (2015),
Wang et al., (2016a) et Hasan et Bradley, (2015), évoquant la présence d’'un champ

électrique renforcé lors du contact du front d’ionisation avec la cible, suivie de

I’apparition d’'un champ électrique induit affaiblissant le champ électrique principale.
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Figure 3-16. Evolutions temporelles de l'intensité intégrée du JPEP au cours de la propagation de ’onde
d’ionisation en jet libre et en présence de la cible diélectrique aux 3 distances (10, 15 et 20 mm). Les fleches
indiquent pour chaque courbe, 'instant de contact du front d’ionisation avec la cible diélectrique (hélium
a 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
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2.2.1.2. Interaction JPEN — cible diélectrique

La dynamique du JPEN a été étudiée en présence d’une cible diélectrique a 10, 15 et
20 mm de la sortie de la source plasma. Comme indiqué dans la section 1.2.1, 'onde
d’ionisation pour le JPEN s’étend sur une longueur maximale de 13,5 mm. Ainsi, la
présence de la cible diélectrique a 15 et 20 mm de la sortie de la source plasma a un
impact insignifiant sur la propagation du jet plasma. En effet, pour ces distances, I’onde

d’ionisation n’atteint pas la surface de la cible diélectrique.

La figure 3-17 montre la propagation du JPEN en présence d'une cible diélectrique
positionnée a 10 mm de la sortie de la source plasma. Nous observons que tout au long
de la propagation et de l'interaction de 'onde d’ionisation avec la cible diélectrique, le
maximum d’intensité lumineuse reste localisé dans le canal d’ionisation. Cette
particularité de I'onde d’ionisation pour le JPEN ne permet pas d’identifier 'instant de

contact entre 'onde d’ionisation et la cible diélectrique.
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Figure 3-17. Images de la propagation du JPEN en présence de la cible diélectrique positionnée a 10 mm
de la sortie de la source plasma (10" accumulations, hélium & 2 L.min"', tension impulsionnelle, 2 kV,
20 kHz). La ligne en pointillée indique la position de la cible.

Cependant, la figure 3-18 montre qu’il se produit effectivement une propagation radiale
de 'onde d’ionisation sur la surface de la cible diélectrique. Cette propagation se fait sur
un diametre maximal de 2,4 mm, environ 0,8 fois inférieur au diametre de la propagation

radiale pour le JPEP (3,10 mm) pour la méme distance.
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Figure 3-18. Vue élargie de la propagation du JPEN en présence de la cible diélectrique a 10 mm

(10" accumulations, hélium a 2 L.min", tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Lorsque l'onde d’ionisation d'un JPEP ou d’un JPEN rencontre une cible diélectrique,
il se produit une propagation radiale de 'onde d’ionisation sur la surface de la cible.
Les mécanismes a l'origine de propagation radiale'® restent les mémes quel que soit la
polarité du jet, cependant, les charges impliquées dans ces mécanismes seraient différents.
Pour les JPEP, l'accumulation des charges sur la surface du diélectrique est
essentiellement réalisée par les charges positives au niveau du front d’ionisation. En
revanche, pour les JPEN, les charges positives, les charges négatives et les électrons
pourraient étre impliqués dans le processus d’accumulation des charges

(Norberg et al., (2015)).

2.2.2.  (Cible conductrice

Dans cette section, nous présentons les résultats obtenus lorsque la cible conductrice
interagit avec le jet plasma. Nous rappelons que la cible conductrice n’est pas reliée a la

masse. Elle se trouve donc a un potentiel flottant.

2.2.2.1. Interaction JPEP - cible conductrice

La figure 3-19 montre I'interaction entre le JPEP et une cible conductrice placée a 20 mm
de la sortie de la source plasma. Nous observons que la propagation axiale du front
d’ionisation est arrétée par la cible a 510 ns. Contrairement a l'interaction du JPEP avec
la cible diélectrique, il ne se produit pas de propagation radiale du front d’ionisation sur
la surface de la cible conductrice. En effet, le front lumineux reste localisé ponctuellement

sur la surface de la cible.

5 Accumulations des charges sur la surface de la cible et création d’un champ latéral qui entretient la
propagation du front d’ionisation sur la surface de la cible (section 2.2.11).
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Figure 3-19. Images de la propagation du JPEP en présence de la cible conductrice positionnée a 20 mm
de la sortie de la source plasma (10° accumulations, hélium & 2 L.min", tension impulsionnelle,
2 kV, 20 kHz). La ligne en pointillée indique la position de la cible.

Pour une distance entre la source plasma et la surface de la cible de 15 mm
(figure 3-20), l'intensité lumineuse du front d’ionisation est maximale a l'instant de
contact (350 ns). Tout comme & 20 mm, il ne se produit pas de propagation radiale du
front d’ionisation sur la surface de la cible conductrice. Cependant, entre 390 ns et 450 ns,
nous observons que la chute d’intensité du front d’ionisation coincide avec une légere
augmentation de 'intensité dans le canal d’ionisation. Précisons que durant cet intervalle

de temps, le canal d’ionisation relie la surface de la cible a la sortie de la source plasma.
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Figure 3-20. Images de la propagation du JPEP en présence de la cible conductrice positionnée a 15 mm
de la sortie de la source plasma (10® accumulations, hélium & 2 L.min, tension impulsionnelle,

2 kV, 20 kHz). La ligne en pointillée indique la position de la cible.
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Pour la troisieme distance évaluée (10 mm), les résultats sont similaires au cas & 15 mm.
Néanmoins, nous observons que la propagation du front d’ionisation débute 50 ns plutot
(figure 3-21). Par ailleurs, les profils d’intensités montrent que lorsque le front
d’ionisation atteint la cible conductrice, le maximum d’intensité de ce dernier reste
localisé quelques millimetres au-dessus de la surface de la cible. Entre 270 et 300 ns,
I'intensité du front d’ionisation va progressivement diminuer, cependant le maximum

d’intensité reste localisé au-dessus de la surface de la cible conductrice.
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Figure 3-21. Images de la propagation du JPEP en présence de la cible conductrice positionnée a 10 mm
de la sortie de la source plasma (10® accumulations, hélium & 2 L.min, tension impulsionnelle,
2 kV, 20 kHz). La ligne en pointillée indique la position de la cible.
Dans leur étude numérique sur l'interaction entre un jet plasma et des matériaux de
différentes permittivités'®, Norberg et al., (2015) identifient trois types de développement
du front d’ionisation apres le contact avec la cible :

- La propagation radiale du front d’ionisation sur la surface des matériaux de faibles
permittivités.

- Une contre-propagation axiale du front d’ionisation de la surface cible en direction
de I'électrode de tension.

- L’établissement d’un canal conducteur entre la surface de la cible et ’électrode de

tension pour €. = 80 et les métaux.

1 Dans cette étude, Norberg et al., (2015) attribue une faible valeur de permittivité (e, = 2,5) aux matériaux
organiques, une valeur intermédiaire aux matériaux diélectriques (g = 10). Pour les surfaces liquides, &, =

80 et &, a une valeur infinie pour les métaux.
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Les résultats de notre étude sur 'interaction d'un JPEP et une cible conductrice confirme
I’absence de propagation radiale du front d’ionisation et 1’établissement d’un canal entre

la sortie de la source plasma et la surface de la cible.

Pour Norberg et al., (2015), la propagation radiale du front d’ionisation sur la surface
d’une cible (principalement diélectrique, &. = 10) est due & l'accumulation des charges
sur la surface de la cible. Ce phénomene génere un champ électrique latéral qui entretient
la propagation du front d’ionisation sur la surface de la cible. Contrairement aux
diélectriques, il ne se produit pas d’accumulation de charges sur les surfaces des métaux.
Ainsi, le champ électrique latéral nécessaire a la propagation radiale du front d’ionisation
ne peut étre généré, d’ou l'absence d’étalement du jet plasma sur la surface de la

cible conductrice.

Sur la figure 3-22, nous tragons les profils des vitesses du front d’ionisation en jet libre
et en présence de la cible conductrice pour les différentes distances évaluées. L’influence
de la cible conductrice sur la vitesse du front d’ionisation se traduit soit :

- Par une augmentation nette de la vitesse dans un premier temps avant que celle-
ci chute au voisinage de la cible conductrice. C’est notamment le cas lorsque la cible
conductrice est placée a 15 mm. Cette caractéristique a déja été observée lors de
Iinteraction du jet plasma avec la cible diélectrique, mais aussi a la surface de cibles
liquides (Yoon et al., (2017)).

- Par un amorcage de la décharge et une propagation du front d’ionisation 50 ns en
avance comparé au cas du jet libre. Ce phénomene est observé uniquement lorsque la

cible conductrice est a 10 mm de la source plasma.
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Figure 3-22. Evolutions temporelles des vitesses de propagation de l'onde d’ionisation en jet libre et en
présence de la cible conductrice aux 3 distances (10, 15 et 20 mm). Les fléches indiquent pour chaque
distance, le moment de contact de l'onde d’ionisation avec la cible (hélium & 2 L.min™, tension
impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
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Une explication a cette derniere observation pourrait se trouver dans 1’étude de
Zaplotnik et al., (2016) concernant I'interaction entre un jet plasma et différentes cibles'".
Ces derniers observent d’une part, une nette augmentation de la densité des métastables
d’hélium au voisinage des cibles conductrices. D’autre part, ils notent un changement au
niveau de la distribution spatiale des métastables d’hélium lorsque la distance entre la

sortie de la source plasma et la surface d’'une cible conductrice diminue.

Zaplotnik et al.; (2016) émettent I'hypothese que les cibles conductrices agiraient au
niveau du jet plasma comme une électrode secondaire. Ce phénomene entrainerait une
augmentation de l'intensité du champ électrique entre ’électrode de haute-tension et la
surface de la cible conductrice, lorsque cette derniere est rapprochée de la sortie de la

source plasma.

En faisant I’analogie avec notre dispositif, nous pouvons supposer que la cible conductrice
agirait comme une troisieme électrode et qu’il existerait une distance critique en dessous
de laquelle, la présence de la cible conductrice amorcerait la décharge et la propagation
du front d’ionisation plutot qu’en I'absence de cible. En somme, la présence de la cible
conductrice ne modifierait pas uniquement les propriétés du jet plasma, mais elle

affecterait aussi les propriétés de la décharge au niveau de la source plasma.

Les profils de l'intensité intégrée du JPEP sont présentés en jet libre et en présence de
la cible en conductrice pour les différentes distances sur la figure 3-23. La présence de la
cible conductrice a 10 et 15 mm de la sortie de la source plasma entraine une nette
augmentation de l'intensité du front d’ionisation au moment du contact avec la cible,

suivie d'une chute de 'intensité intégrée dans les instants qui suivent le contact.

7 Dans leur étude expérimentale, Zaplotnik et al., (2016) font interagir un jet plasma unipolaire avec huit
cibles différentes (polytétrafluoroéthyléne, quartz, graphite, aluminium, fer, titane, nickel, cuivre). Tout
comme pour notre étude, les cibles ne sont pas reliées a la masse.
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Figure 3-23. Evolutions temporelles des intensités du JPEP au cours de la propagation de l'onde
d’ionisation en jet libre et en présence de la cible conductrice aux 3 distances (10, 15 et 20 mm). Les fleches
indiquent pour chaque distance, le moment de contact de 'onde d’ionisation avec la cible (hélium & 2
L.min!, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

L’étude de Yan et Economou, (2016) présente des résultats analogues a cette observation.
En effet, ces derniers constatent une augmentation de la température électronique et du

champ électrique lorsque le front d’ionisation approche une cible conductrice, puis une

fois que le front d’ionisation atteint la cible, ces deux grandeurs chutent brutalement.

Il est intéressant de noter que Yan et Economou, (2016) obtiennent une tendance
similaire de I’évolution la température électronique et du champ électrique tout au long
de la propagation axiale du front d’ionisation, excepté au voisinage de la surface de la
cible conductrice. Leurs résultats montrent que le champ électrique est maximal sur la
surface de la cible conductrice, tandis que la température électronique est maximale
quelques millimetres au-dessus de la surface. Ce résultat peut étre mis en parallele avec
la localisation du maximum d’intensité du front d’ionisation continuellement au-dessus

de la surface conductrice apres I'instant de contact (figure 3-24).

1.8
min

Contact Contact Contact
Contact - + +
10 ns 20 ns 30 ns

Figure 3-24. Vue élargie du contact entre le front d’ionisation et la cible conductrice placée a 10 mm de la
sortie de la source plasma. Le maximum d’intensité du front d’ionisation reste localisé a 1,8 mm au-dessus

de la surface de la cible (10* accumulations, hélium & 2 L.min™!, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
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2.2.2.2. Interaction du JPEN - cible conductrice

Dans cette section, nous nous intéressons a l'influence de la cible conductrice sur le JPEN.
La présence de la cible conductrice a 20 mm de la sortie de la source augmente a la fois
la durée et la longueur de propagation de l'onde d’ionisation. Cependant, 1’onde
d’ionisation n’atteint pas la surface de la cible. La figure 3-25 montre I'interaction entre
le JPEN et une cible conductrice placée a 15 mm de la sortie de la source plasma. Le
contact entre l'onde d’ionisation et la cible conductrice intervient a 700 ns. Nous
observons sur les profils d’intensités, qu’entre 750 et 950 ns, l'intensité dans le canal

d’ionisation augmente de la surface de la cible conductrice en direction de la sortie de la
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Figure 3-25. Images de la propagation du JPEN en présence de la cible conductrice positionnée a 15 mm
de la sortie de la source plasma (10" accumulations, hélium & 2 L.min"', tension impulsionnelle, 2 kV,
20 kHz). La ligne en pointillée indique la position de la cible. Entre 750 et 950 ns, I'intensité dans le canal
d’ionisation augmente de la surface de la cible conductrice en direction de la sortie de la source plasma.

Dans le dernier cas, la cible est positionnée a 10 mm de la sortie de la source.
La dynamique du JPEN est représentée sur la figure 3-26. Comme pour la précédente
distance (15 mm), apres le contact de l'onde d’ionisation avec la cible (350 ns),
le maximum d’intensité de 'onde d’ionisation qui au départ est localisé au voisinage de
la surface de la cible, se déplace progressivement en direction de la sortie de la source
plasma. Ce phénomene se déroule de 350 & 450 ns. Puis, 'intensité du canal d’ionisation

va progressivement diminuer jusqu’a ’extinction de I'onde d’ionisation.
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Figure 3-26. Images de la propagation du JPEN en présence de la cible conductrice placée a 10 mm de la
sortie de la source plasma (10" accumulations, hélium & 2 L.min, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
La ligne en pointillée indique la position de la cible. Entre 350 et 450 ns, I'intensité dans le canal d’ionisation
va augmenter de la surface de la cible conductrice en direction de la sortie de la source plasma.

Au cours de l'interaction d’'un JPEN et d’une cible conductrice, apres le contact de ’'onde
d’ionisation avec la cible, il se produit une contre-propagation d’une onde d’ionisation
secondaire de la surface de la cible conductrice en direction de la source plasma.

Ce résultat est en accord avec 'étude expérimentale de Darny et al., (2017) et les études

numériques de Norberg et al., (2015) et de Yan et Economou, (2016).

Les profils de l'intensité intégrée du JPEN sont présentés en jet libre et en présence de
la cible conductrice sur la figure 3-27. Ces profils montrent une augmentation
significative de I'intensité de 'onde d’ionisation apres le contact avec la cible conductrice

lorsque celle-ci est positionnée a 10 et 15 mm de la sortie de la source.
14000, -

-8 jet libre

=8~ cible A& 20 mm

~f— cible & 15 mm

_v_

12000|

cible & 10 mm

10000

BOOO|

6000|

Intensité (u.a)

4000|

2000} g

1000

o200 00 800 800 1200 1400

Temps (ns)
Figure 3-27. Evolutions temporelles des intensités du JPEN au cours de la propagation de l'onde
d’ionisation en jet libre et en présence de la cible conductrice aux 3 distances (10, 15 et 20 mm). Les fleches
indiquent pour chaque distance le moment de contact de 'onde d’ionisation avec la cible (hélium & 2 L.min®
! tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
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Lorsque l'onde d’ionisation d'un JPEP ou d'un JPEN atteint la surface d’une cible
conductrice, il ne se produit pas de propagation radiale de I'onde d’ionisation sur la
surface de la cible. L’analyse de l'interaction JPEN — cible conductrice a montré la
contre-propagation d’'une onde d’ionisation secondaire, tandis que ce phénomene n’a pas

été observé durant 'interaction JPEP — cible conductrice.

Pour Yan et Economou, (2016), le contact entre I'onde d’ionisation d'un JPEP et une
cible conductrice est suivi d’'un changement de signe du positif au négatif du champ
électrique'®. Ces derniers attribuent le changement de signe du champ électrique a la
présence de charges résiduelles sur la surface interne du tube diélectrique, qui maintenant
joue le role de cathode, tandis que la cible joue le réle de 'anode. Ce renversement du
champ électrique accélere les électrons du tube diélectrique en direction la cible,

déclenchant une rétro-décharge.

Un raisonnement analogue appliqué a l'interaction JPEN — cible conductrice pourrait
expliquer la contre-propagation de l'onde d’ionisation secondaire observée. Cependant,
dans ce cas, les phénomenes seraient inverses. Le contact de I'onde d’ionisation du JPEN
avec la cible conductrice serait suivi d’un renversement du champ électrique qui
accélererait les électrons, cette fois de la surface de la cible conductrice en direction de la
source  plasma, provoquant ainsi une  contre-propagation dune  onde

d’ionisation secondaire.
3. Etude des especes réactives du jet plasma

Cette section est consacrée a I’étude des especes réactives générées par le jet plasma.
Les émissions optiques du jet ont été analysées d'une part a 'aide d’un spectrometre
optique couplé a une fibre optique et d’autre part via une camera ICCD couplée avec des
filtres interférentiels. Dans la suite de ce chapitre, nous présentons les résultats relatifs

aux spectres optiques, puis ceux obtenus avec la camera ICCD.

18 Dans le travail de Yan et Economou, (2016), le changement de signe du champ électrique ne produit pas
immédiatement apres le contact de ’onde d’ionisation avec la cible conductrice. En effet, celui-ci intervient
100 ns apres le contact de 'onde d’ionisation avec la surface de la cible.
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3.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles

Dans un premier temps, notre étude concerne les especes réactives générées par le jet
plasma en ’absence de cible. Comme le montre la figure 3-28(a), une tranche du jet est
analysée en positionnant la fibre optique horizontalement a 14 mm de la sortie de la
source de décharge. Pour rappel, le jet plasma s’étend sur une longueur d’environ 36 mm.
L’enregistrement du spectre optique est réalisé pour un temps d’intégration de 2 s et

moyenné sur 3 acquisitions'’.

(a) (b)
Figure 3-28. Schéma du dispositif expérimental de mesure spectroscopique : -(a) en jet libre,
-(b) en présence de la cible diélectrique, -(c) en présence de la cible conductrice.
Le spectre optique du jet plasma en jet libre (figure 3-29) est similaire aux spectres
présents dans la littérature pour des jets d’hélium a pression atmosphérique

(Walsh et Kong, (2008), Xiong et al., (2013), Jogi et al., (2014)).

Les émissions optiques les plus intenses du jet plasma sont localisées dans la région du
spectre allant de 300 a 500 nm. Ces émissions ont été identifiées comme provenant des
transitions du second systéme positif (No° (C—B)) et du premier systéme négatif

(No* (B-X)) de la molécule d’azote.

19 Ces parametres (temps d’intégration et nombre d’acquisitions) sont gardés constants durant toute 1’étude
spectroscopique.
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Figure 3-29. Spectre d’émission du jet plasma en jet libre (hélium & 2 L.min”, tension impulsionnelle,
2 kV, 20 kilz).
Les molécules de N,™ (C) résultent des processus suivant (Cicala et al., (2009)) :
- Excitation par impact électronique de 1'état fondamental (X* Zg) vers
'état (C3I1,) avec un minimum d’énergie de 11,1 eV :
Ne(X' %8, v) +e > N2 (C3I0,,v) + e Eq (3.1)
- Collision mutuelle des métastables des états (A* ¥) :
N2 (A3 38, v) + N2 (A3 3, v) = N2 (C3 I, , v") + N2 (X2 38, ) Eq (3.2)

Les émissions radiatives de No"(C—B) se font suivant le processus :

N2 (C® M, ,v") » N2 (B3I, v") + hv Eq (3.3)
L’identification des émissions de N,* (C—B) est résumée sur le tableau 3-2.
Niveaux ! Niveaux
A (nm) VoV énergétiques (eV) A (nm) Vo énergétiques (eV)
313 2-1 11,52 — 7,56 399 1-4 11,27 - 8,17
315 1-0 11,27 — 7,35 405 0-3 11,03 — 7,97
337 0-0 11,03-735 | 414 37 11,75 - 8,75
353 1-2 1127 - 7,77 | 420 26 11,52 — 8,56
357 01 11,03 756 | 434 0 4 11,03 - 8,17
371 24 11,52 - 8,17 449 2-7 11,52 - 8,75
375 1-3 1127797 | 457 1-6 11,27 — 8,56
380 02 1,03-7,77  § 491 4-11 11,97 - 9,46
Tableau 3-2. Identification des émissions de N,* (C—B) (Dickeet Heath, (1959), Pearse et Gaydon, (1963),

Lofthus et Krupenie, (1977)).
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Les molécules de Ny* (B) sont issues des processus suivant (Schmeltekopf et al., (1968),
Heimerl et al., (1969)) :
- Tonisation Penning de I'état fondamental (X! Ys) par des métastables d’hélium
avec un minimum d’énergie de 18,7 eV :
N2 (X' Y¥f,v) + He* > Not (B2 X}, v) + He + e Eq (3.4)
- Transfert de charge :
N2 (X' ¥F,v) + Het -» N2t (B2 X, v') + He Eq (3.5)

Les émissions radiatives de Nyt (B—X) se font suivant 1’équation :

-

N2+ (B2 X, v') = Nt (X2 3F ,v'") + h Eq (3.6)

L’identification des émissions de No™ (B—X) est résumée sur le tableau 3-3.

Niveaux énergétiques

A (nm) NARAY (eV)
391 0-0 18,70 — 15,60
107 0-1 18,70 — 15,85
470 0-2 18,70 - 16,10

Tableau 3-3. Identification des émissions de No™ (B—X) (Diekeet Heath, (1959), Pearse et Gaydon, (1963),
Lofthus et Krupenie, (1977)).

Outre les émissions de Ny* (C-B) et Nyt (B-X), le spectre du jet plasma en jet libre
présente des émissions identifiées comme provenant de la molécule hydroxyde (OH), des

atomes d’hélium (He) et d’oxygene (O).

La molécule de OH est issue de la dissociation par impact électronique de la vapeur d’eau
présente dans I'air ambiant avec un minimum d’énergie de 10 eV (Li et al., (2012)).
H20 + e > H + OH (A2 3+, v") Eq (3.7)
Les émissions de OH (A—X) observées se font suivant 1’équation :
OH (A% ¥ ,v) - OH (X? 1, ,v"") + hv Eq (3.8)

L’identification des émissions de OH (A—X) est résumée sur le tableau 3-4.

Niveaux énergétiques

A (nm) VY (eV)
205 3-2 5,50 — 1,36
308 0-0 4,47 ~ 0,46

Tableau 3-4. Identification des émissions de OH (A—X) (Pearse et Gaydon, (1963),
Luque et Crosley, (1998)).
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Les atomes de O sont issus de la dissociation de la molécule de dioxygene présente dans
lair ambiant suivant les processus (Eliasson et Kogelschatz, (1986), Cosby, (1993),
Popov, (2011)) :
- Impact électronique de 1’état fondamental (X* Y.z ) avec un minimum d’énergie de
5,1 eV et 7,1 eV respectivement pour les équations Eq (3.9) et Eq (3.10) :
0:(X3¥;, V) +e—>02(A3 %8, v")+e>0(GP)+0(P) +e Eq (3.9)
0:(X}Y;,v)+e—>02(B3X,v")+e>0(CGP)+0(D) +e Eq (3.10)
- Dissociation Penning :

N2+ 02> N2+0+0 Eq (3.11)

L’identification des émissions des atomes de O est résumée sur le tableau 3-5.

Niveaux énergétiques

A (nm) Transitions (V)
777 3p 5P1,2¢3* 3s 5802 10,74 - 9,15
844 3p 3P0,1,2 - 3s 5801 10799 - 9,52

Tableau 3-5. Identification des émissions de O (Kramida et al., (2015)).

Les émissions de He résultent de ’excitation par impact électronique des atomes de He
avec un minimum d’énergie de 19,8 eV. L’identification des émissions des atomes de He

est résumée sur le tableau 3-6.

Niveaux énergétiques

A (nm) Transitions (V)
501 3p 'P°, 25 'S, 93,09 — 20,62
587 3d %S,05 — 2p *P°, 923,07 — 20,96
667 3d D, - 2p 'P% 23,07 - 21,22
06 3s 381 2p PCu1s 22,72 - 20,96
798 3s 'Sy 2p P 22,92 - 21,22

Tableau 3-6. Identification des émissions de He (KKramida et al., (2015)).

Dans un second temps, le jet a été mis en contact avec les cibles. Ces dernieres ont été
positionnées a 15 mm de la sortie de la source plasma, tout en conservant la position de
la fibre optique & 14 mm de la sortie de la source (figures 3-28(b) et 3-28(c)). Dans cette
configuration, les spectres optiques enregistrés correspondent aux émissions du plasma a
environ 1 mm de la surface de la cible. Le but de cette étude est d’évaluer I'influence des
cibles sur les émissions optiques des especes générées par le jet plasma, principalement

dans la région voisine a la cible.
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Le spectre optique résultant de l'interaction du jet avec la cible diélectrique est tres
similaire au spectre obtenu en jet libre (figure 3-30). En effet, les intensités des émissions
sont sensiblement les mémes et le spectre ne présente pas d’émissions supplémentaires

dues a la présence de la cible.
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Figure 3-30. Spectre d’émission du jet plasma en présence d’une cible diélectrique a 15 mm (hélium a
2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Lorsque la cible diélectrique est remplacée par la cible conductrice, le spectre optique
(figure 3-31) présente des changements significatifs comparé aux spectres précédents.
Ces changements se traduisent d’une part, par une augmentation de l'intensité de
I’ensemble du spectre et d’autre part, par I’émission d’especes supplémentaires. Afin de
souligner ces modifications, le tableau 3-7 présente les facteurs de multiplication des

intensités de certaines émissions par rapport au jet libre.
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Figure 3-31. Spectre d’émission du jet plasma en présence d'une cible conductrice & 15 mm (hélium a
2 L.min!] tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
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Variations d’intensités

A (nm) Transitions
Diélectrique Conducteur
308 (OH) A2+ X210, (0 -0) 72 %15 2 %27
337 (Ny) C*I, - B340 -0) 2% 1,1 7 % 6,5
391 (Ny7) BZYd - X2 3t (0-0) N x 0,83 2 x1,7
706 (He) 353S; - 2p 3P%,1, 2 x 1 2 x 17
777 (0O) 3p 5P123— 35 55°%; 7 x 14 7 x 3,2

Tableau 3-7. Variations d’intensités des émissions du spectre du jet plasma en présence des cibles.

Concernant les émissions optiques supplémentaires générées par la présence de la cible
conductrice, nous observons dans la région du spectre allant de 230 a 280 nm, des
émissions identifiées comme appartenant au systeme gamma de la molécule d’oxyde
nitrique (NO (A-X)). La molécule de NO provient de la dissociation par impact
électronique des molécules de Ny et de O,, suivie de la recombinaison des atomes
d’oxygene et d’azote.

Les émissions de NO (A-X) se font suivant I’équation :

NO (A% 3*,v) > NO (X% 11, ,v"") + hv Eq (3.12)

L’identification des émissions de NO (A—X) est résumée sur le tableau 3-8.

Niveaux énergétiques

A (nm) vi=v7 (eV)
237 0-1 9,0 — 0,2
247 0-2 55— 0,4
259 0-3 55 —0,7

Tableau 3-8. Identification des émissions de NO (A—X) (Pearse et Gaydon, (1963), Gilmore, (1965)).

Dans la région du spectre allant de 600 a 800 nm, nous observons ’apparition d’émissions
du premier systeme positif (N, (B—A)) de la molécule d’azote. La molécule de N>*(B)
est issue de l'excitation par impact électronique de I’état fondamental (X* Zg) vers I'état
(B? M) avec un minimum d’énergie de 7,4 eV (Cicala et al., (2009)) :

Ne (X138, v) +e >N (B3I, v)) + e Eq (3.13)
Les émissions de N> (B—A) observées se font suivant la réaction :

N2 (B3 Mg, v") » N2 (A* 3 ,v") + hv Eq (3.14)

L’identification des émissions de N,* (B—A) est résumée sur le tableau 3-9.
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Niveaux Niveaux

A (nm) Vo énergétiques (eV) A (um) Vo énergétiques (eV)
639 96 012 718 | 727 6 4 8,56 — 6,85
. 8 5 893702 | 738 53 8.37 6,69
654 74 875685 | 750 49 817 — 6,52
662 6 3 856669 | 762 31 7.97 6,35
670 59 837 652 | 775 20 777~ 6,16
678 4-1 8,17 - 6,35 |

Tableau 3-9. Identification des émissions de N»* (B—A) (Diekeet Heath, (1959), Pearse et Gaydon, (1963),
Lofthus et Krupenie, (1977)).

L’interaction entre un jet plasma et une cible se traduit par une modification de la
production des espéces a proximité de la surface de la cible. Le caractere conducteur ou
diélectrique de la cible est un parametre important de cette modification. Ainsi pour une
cible diélectrique, les especes générées par le jet plasma sont peu affectées par la présence
de la cible. A I'opposé, pour une cible conductrice, il se produit une augmentation nette

des émissions des especes et l'apparition d’émissions optiques supplémentaires

(NO (A=X) et Ny* (B=A)).

Ces observations sont en accord avec les résultats des travaux expérimentaux de
Vasile Nastuta et al., (2013) et de Liu et al., (2016). En effet, Vasile Nastuta et al., (2013)
notent que l'interaction entre un jet plasma et des tissus vivants (doigt humain) engendre
principalement une augmentation de 'intensité des émissions de I'ensemble du spectre
du jet. Ainsi, les intensités de OH et N, (C—B) sont multipliées respectivement par 20
et 16 au niveau de la surface des tissus vivants. De méme que pour la cible conductrice,

le contact entre le jet plasma et les tissus vivants provoque l'apparition d’émissions de

NO (A-X).

Des résultats similaires ont été décrits dans les travaux de Liu et al., (2016) portant sur
I'interaction entre jet plasma d’hélium et une cible d’agar (surface humide et
conductrice). Cependant pour ces deux travaux il n’est pas fait état de production de
N,* (B—A) au cours de l'interaction du jet plasma avec les cibles. Les différences entre
les sources plasmas, les conditions expérimentales (flux de gaz, distances, tension) et les

cibles utilisées pourraient expliquer cet écart entre les résultats.
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3.2. Distributions spatiales des especes générées par le jet

La distribution spatiale des émissions des especes générées le long du jet plasma a été
réalisée en l'absence de cible, puis les cibles (diélectrique et conductrice) ont été

introduites dans le jet plasma aux 3 distances évaluées (10, 15 et 20 mm).

100 - —
== OH (307 nm)
=B— N, (337 nm)

80 N

—&— N, (391 nm)
—&— He (706 nm)

© e

S 60 O (777 nm)

b

@

= 9

E 40 ‘.':.:

0 @

0 5 0 15 20 ks T30
Position de la fibre (mm)

Figure 3-32. Distributions spatiales des émissions des espéces générées par le jet plasma en jet libre (Hélium
a 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Comme le montre la figure 3-32, la distribution spatiale des émissions des especes n’est
pas uniforme le long du jet plasma. Deux tendances principales se dégagent de ces
courbes. La premiere concerne He (706 nm), O (777 nm) et OH (308 nm) dont les
intensités des émissions sont maximales a la sortie de ’enceinte de décharge et diminuent

progressivement le long du jet.

La seconde tendance est observée pour les profils de No* (391 nm) et de N,* (337 nm).
Les intensités de Nyt (391 nm) et de Ny (337 nm) augmentent dépuis la sortie de la
source plasma et sont maximales respectivement a 3 et 10 mm de la sortie de ’enceinte.
Puis ces émissions vont décroitre progressivement. Ces résultats sont en accord avec ceux
présents dans la littérature (Olenici-Craciunescu et al., (2011), Gazeli et al., (2013),
Miiller et al., (2013)).

Dans leur étude, Chan et al., (2011) montrent qu’en réalité la distribution des émissions
de He (706 nm), O (777 nm) et OH (308 nm) est similaire a celle de Ny* (391 nm) et de
N,* (337 nm). En effet, Chan et al., (2011) observent que les émissions de He (706 nm),
O (777 nm) et OH (308 nm) présentent effectivement une phase au cours de laquelle les
intensités des émissions de ces espéces augmentent, atteignent un maximum avant de

décroitre.
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Cependant, contrairement aux émissions de No* (391 nm) et de Ny* (337 nm), la phase

d’augmentation des intensités se situent a l'intérieur de la source plasma.

La présence de la cible diélectrique a 10, 15 et 20 mm de la sortie de la source plasma
influence faiblement la distribution spatiale des émissions des especes (figure
3-33). 11 se produit néanmoins une augmentation des émissions de O (777 nm) lorsque la

cible se trouve a 10 mm.
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Figure 3-33. Distributions spatiales des émissions des especes générées par le jet plasma, en jet libre, en

présence de la cible diélectrique a 10, 15 et 20 mm (hélium & 2 L.min", tension impulsionnelle, 2 kV,
20 kHz).
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L’interaction entre le jet plasma et la cible conductrice induit des modifications beaucoup
plus significatives sur la distribution spatiale des émissions des especes (figure 3-34). Nous

observons que :

- Les émissions de He (706 nm), O (777 nm) et OH (308 nm) présentent une nette
augmentation de la distribution de leurs émissions. Celle-ci est beaucoup plus accentuée
au niveau de la sortie de la source plasma qu’au voisinage de la cible. Pour ces especes,
réduire la distance entre la source plasma et la surface de la cible conduit a une
augmentation de l'intensité des émissions a proximité de la source plasma.

- Les émissions de No* (391 nm) et de N,* (337 nm) présentent une tendance
inverse. En effet, la présence de la cible conductrice augmente les émissions des especes

concernées essentiellement a proximité de la surface de la cible.

L’étude de Yamada et al., (2016) sur linteraction entre un jet plasma et une cible
conductrice (lame en cuivre) montre une augmentation de la distribution spatiale des
intensités de l’ensemble des émissions (He (706 nm), O (777 nm), OH (308 nm),
Ny* (391 nm) et de N,* (337 nm)) au voisinage de la cible conductrice. Ce qui contredit
en partie nos résultats. Dans 1’étude de Yamada et al., (2016), la cible en cuivre est reliée
a la masse. Nous faisons ’hypotheése que 'écart entre nos résultats et ceux décrits par
Yamada et al., (2016) viendrait du fait que la cible conductrice dans notre étude est au

potentiel flottant.

Par ailleurs, notons que pour Yamada et al., (2016), 'augmentation des émissions des
especes générées par le jet plasma a proximité de la cible conductrice serait due a la
présence d’un champ électrique local au voisinage de la cible. L’étude de Liu et al., (2016)
montre que la distribution spatiale des émissions de N»* (337 nm) est celle qui est la plus
modifiée par la présence de la cible (agar). Cependant, Liu et al., (2016) notent que les
émissions de NO, OH et O sont augmentées au voisinage de la cible.

Ils attribuent ce phénomene plus a la nature humide de l'agar que son caracteére

conducteur.

Page | 98



Chapitre 3 - RESULTATS - HELIUM

OH (307 nm) |

Intensité (u.a)

Sortic de Cenecinte

Position de la fibre (mm)

2

»
K-
Sortic de Lenccinte

Intensité (u.a)

~
-

N (391 nm)

3
Position de 1a fibre (mm)

L=}

[ 15

He (7063 nm)

200,

Intensité (u.a)

Position de la fibre (mm)

Intensité (u.a)

50,

40

Intensité (u.a)
S

[
L-]

Sortic de Lenccinte

-
e

L=

g

Sortic de Lenccinte

40

b)

0 (777 nm) | |

s :8
o =

10
Position de la fibre (mm)

- *©:b.g
15 20

H ‘0‘-@

*

-(a--@.é.-e--e--ot-a--é
2 I | |

(337 nm)

Position de la fibre (mm)

N

15 o

-o- Jet libre

—=— Cible a 20 mm
—<— Cible a 15 mm
—e— Cible @ 10 mm

Figure 3-34. Distributions spatiales des émissions des especes générées par le jet plasma en jet libre, en

présence de la cible conductrice & 10, 15 et 20 mm (hélium & 2 L.min"', tension impulsionnelle, 2 kV,

20 kHz).

Afin d’observer les contributions des alternances positive et négative du signal de tension

sur la production des especes réactives, la caméra ICCD a été couplée avec des filtres

interférentiels. L’étude a été réalisée en présence des cibles conductrice et diélectrique

placées a 15 mm de la sortie de ’enceinte plasma. Les résultats de cette étude sont

présentés sur la figure 3-35 et résumés sur le tableau 3-10.
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cible diélectrique cible conductrice

i
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Figure 3-35. Contributions des alternances positive (+) et négative (—) par rapport a l'alternance totale
(%) sur les émissions des espéces générées par le jet plasma en jet libre, en présence des cibles diélectrique
et conductrice & 15 mm. La ligne en pointillée indique la position de la cible (hélium & 2 L.min™, tension
impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Cible diélectrique Cible conductrice
Longueur
d’onde Ratio intensité Ratio intensité Ratio intensité Ratio intensité
observée (nm) émission émission émission émission
(positive/totale)  (négative/totale)  (positive/totale)  (négative/totale)
O (777 nm) 0,80 0,20 0,59 0,41
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Ny* (391 nm) 0,93 0,07 0,78 0,22
N," (380 nm) 0,84 0,16 0,40 0,60
He (706 nm) 0,88 0,12 0,77 0,23

Tableau 3-10. Contributions des alternances positive et négative du signal de tension sur les especes
générées par le jet plasma. Le ratio d’intensité est calculé a partir de l'intensité intégrée des images
présentées.

Pour la cible diélectrique, I'essentiel des émissions des especes générées par le jet plasma
est observé durant l'alternance positive du signal de tension. En effet, pour les especes
étudiées (O (777 nm), Not (391 nm), N," (380 nm), He (706 nm)), la contribution de
lalternance positive varie entre 80% et 93% de 1’émission totale. Pour la cible
conductrice, le résultat de I’étude est plus nuancé, pour No™ (391 nm) et He (706 nm) la
contribution positive est majoritaire et avoisine les 80%. Cette contribution baisse a 60%

pour O (777 nm) et devient minoritaire (40%) pour N>" (380 nm).
II.  Alimentation sinusoidale

Dans cette partie, le jet plasma est généré en utilisant une tension sinusoidale dont les
caractéristiques sont voisines a celles du signal de tension impulsionnelle (tension efficace
= 2 kV, fréquence = 20 kHz). Le but de cette étude est d’évaluer l'influence du profil de
tension sur les propriétés du plasma. Une premiere indication de l'influence du signal de
tension sur les propriétés du jet se traduit par la longueur de ce dernier. En effet, sur la
figure 3-36, nous observons que le jet plasma en jet libre sous tension sinusoidale s’étend

sur une longueur de 18 mm contre 36 mm lorsque la tension est de type impulsionnel.

18 mm
15 mm
15 mm

(a) (b) (c)

Figure 3-36. Photographies du jet plasma : -(a) sans cible, -(b) en présence d’une cible diélectrique,
-(c) en présence d'une cible conductrice. La ligne en pointillée indique la position de la cible (hélium a
2 L.min™!, tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).
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L’influence des cibles sur les propriétés du jet plasma a été étudiée pour une distance
entre la sortie de la source plasma et la surface de la cible fixée a 15 mm. Les
photographies de I'interaction du jet plasma et les cibles montrent des faits similaires a
ceux observés pour la tension impulsionnelle. En effet, le jet plasma en présence de la
cible diélectrique va faiblement s’étaler au niveau de la surface de la cible diélectrique
(figure 3-36(b)). A Popposé, I'interaction entre le jet plasma et la cible conductrice (figure
3-36(c)) augmente l'intensité du plasma particulierement au voisinage de la surface de

cible conductrice.
1. Etude de la dynamique du jet plasma

Les expériences ont montrées la propagation de deux ondes d’ionisation. La premiere,
intervient sur le front de montée de la demi-période positive du signal de tension,
la seconde se produit sur le front de descente de la demi-période négative du signal de
tension. Nous conservons la convention adoptée préalablement, en définissant ’onde
d’ionisation observée durant la demi-période positive comme jet plasma excité
positivement (JPEP) et celle sur la période négative comme jet plasma excité

négativement (JPEN).

Les acquisitions (caméra) ont été synchronisées de sorte a commencer 2 ps avant le début
de chaque décharge. Cette précaution va s’avérer utile lors de ’étude de l'interaction du
jet plasma avec les cibles (diélectrique et conductrice). Le jet plasma a été observé avec
une fenétre d’acquisition de 50 ns et un pas d’incrémentation de 50 ns. Les figures 3-
37(a) et 3-37(b) représentent la premiére porte des acquisitions de la caméra ICCD par

rapport au signal de tension.

3500 D B S —
B——Porte n°l

3000 -500

2500 ~1000 Porte n°1
2 2000 2 _1500
1 [ 1
o L
£ 1500 £ —2000
& &

1000 1 -2500

500, / ( a ) =3000
- -3500 —
0 5 10 15 20 25 25 30 35 40 45 S0
Temps (ps) Temps (ps)

Figure 3-37. Début des acquisitions avec la caméra ICCD : —(a) au cours de l'alternance positive, —(b) au
cours de l'alternance négative du signal de tension.
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1.1. Etude du jet plasma en ’absence de cible (jet libre)

La figure 3-38 montre l’évolution temporelle et spatiale du JPEP en jet libre.
La propagation du front d’ionisation se fait sur 16 mm pour une durée de 2,5 us, ce qui
équivaut a une vitesse moyenne de 6,4 km.s'. Nous retrouvons des caractéristiques

communes a la propagation du JPEP sous I'alimentation impulsionnelle.
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Figure 3-38. Images de la propagation du JPEP en jet libre (10* accumulations, hélium a 2 L.min"!, tension
sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).

Il est & noter que 'amorcage de la décharge est matérialisé sur les signaux électriques,
par la présence d'un pic au niveau du signal de courant durant ’alternance positive du

signal de tension (figure 3-39).

— courant de déplacement
— courant total
— tension

[
3000|

2000|

1000

Tension (V)
o
Courant (mA)

| i X . _ |
0 20 40 60 80 100
Temps (us)

Figure 3-39. Profils du signal de tension (noir), du courant de déplacement (absence de plasma, bleu), et
du courant total (jet libre, rouge) (hélium & 2 L.min™, tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).

Les profils de la vitesse et de l'intensité intégrée sont représentés sur la figure 3-40. De
méme que pour le JPEP généré par le signal impulsionnel, le profil de I’évolution de la

vitesse présente deux phases :
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- Une premiére phase (phase I) au cours de laquelle, la vitesse augmente et atteint
une valeur maximale de 8,1 km.s.
- Une seconde phase (phase II) caractérisée par la diminution progressive de la

vitesse jusqu’a « l'extinction » de 'onde d’ionisation.
10

Phase II

Vitesse (km/s)

- 3 &3
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
Temps (ns)

Figure 3-40. Evolution temporelle de la vitesse du JPEP en jet libre (hélium & 2 L.min™, tension sinusoidale,
2 kV, 20 kHz).

Le tableau 11 résume les principales caractéristiques du jet plasma en jet libre pour les

tensions sinusoidale et impulsionnelle.

Parametres Sinusoidale Impulsionnelle
Distance de propagation (mm) 16 32
Durée de propagation (ns) 2500 800
Vitesse moyenne (km.s™) 6,4 40
Vitesse maximale (km.s™) 8,1 75

Tableau 3-11. Caractéristiques du JPEP en fonction du signal de tension.

Le JPEP sous tension impulsionnelle présente une vitesse moyenne environ 6 fois
supérieure a celle du JPEP sous tension sinusoidale. Ces observations sont cohérentes
avec les travaux de Xiong et al., (2010). L’étude comparative menée par Xiong et al.,
(2010) concernant l'influence du profil du signal de tension sur les propriétés des jets
plasma confirme que 'onde d’ionisation générée par un signal impulsionnel se propage
plus rapidement et sur une plus grande distance comparée a une onde d’ionisation générée
sous une alimentation sinusoidale. Une explication sur l'influence du profil du signal de
tension sur les caractéristiques des jets plasmas pourrait se trouver dans les travaux de

Wu et al., (2013) et de Zhang et al., (2014).
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En effet, ces derniers étudient l'influence du temps de montée d’une tension
impulsionnelle sur certaines caractéristiques d’'un jet plasma (longueur du jet, vitesse de
propagation du front d’ionisation). Les résultats de leurs travaux montrent que la
longueur du jet, la vitesse du front d’ionisation, le courant de décharge et les intensités
des émissions des especes générées par le jet plasma augmentent avec une diminution du

temps de montée du signal impulsionnel.

A titre de comparaison, le temps mis par le signal impulsionnel pour passer de 0 a 2 kV
est de 185 ns (Tv,s* = 10,8 V/ns), tandis que pour le signal sinusoidal, cette transition
se fait en 6 ps (Tvs = 0,33 V/ns). Cette étude confirme que le temps de montée des

signaux de tension influence grandement les caractéristiques des jets plasmas.

La propagation de I'onde d’ionisation au cours de l'alternance négative (JPEN) du signal
de tension a été observée avec la caméra ICCD (figure 3-41). Nous retrouvons les mémes
caractéristiques que la propagation du JPEN sous la tension impulsionnelle :

- La propagation de l'onde d’ionisation se présente sous la forme dun canal
d’ionisation continu.

- La distance parcourue par le JPEN (7 mm) est plus courte que celle du
JPEP (16 mm).

- Le JPEN est moins intense que le JPEP.
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Figure 3-41. Images de la propagation du JPEN en jet libre (10° accumulations, hélium & 2 L.min™, tension
sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).

20 Tys correspond & la variation des valeurs du signal de tension par unité de temps.
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1.2. Etude du jet plasma en présence d’une cible

L’interaction du jet plasma avec les cibles diélectrique et conductrice a été étudiée lors
de l'alternance positive du signal de tension (JPEP). Les cibles ont été positionnées a
15 mm de la sortie de la source plasma. Nous présentons dans un premier temps
Iinteraction jet plasma - cible diélectrique, puis linteraction jet plasma - cible

conductrice.

1.2.1. Interaction JPEP - cible diélectrique

L’interaction entre le jet plasma et la cible diélectrique placée a 15 mm de la sortie de la
source plasma est représentée sur la figure 3-42. L’'onde d’ionisation a la sortie de la
source plasma se propage en direction de la cible (propagation axiale). Le contact avec
la cible diélectrique se fait a 3,3 ps apres le début de la propagation de I'onde d’ionisation.
Comme pour l'interaction entre le JPEP et la cible diélectrique sous signal impulsionnel,
nous observons la forme en cloche de I'onde d’ionisation, traduisant I’étape intermédiaire
entre la propagation axiale et la propagation radiale. Cependant cette forme en cloche

n’est pas suivie d’'une propagation radiale de I’onde d’ionisation sur la surface de la cible

diélectrique.
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Figure 3-42. Images de la propagation du JPEP en présence d’une cible diélectrique placée a 15 mm de la
sortie de la source plasma (10° accumulations, hélium & 2 L.min", tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).
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L’absence de propagation radiale sur la surface de la cible peut étre expliquée par la
densité des charges et l'intensité du champ électrique du front d’ionisation au moment
du contact avec la cible diélectrique. En effet, le jet plasma mesure 18 mm et la cible
diélectrique est localisée a 15 mm de la sortie de la source plasma. Ainsi, 'onde
d’ionisation rencontre la cible diélectrique en fin de propagation. A cet instant, les valeurs
du champ électrique et de la densité des charges positives du front d’ionisation sont
faibles et ne permettent pas une propagation radiale de I'onde d’ionisation sur la surface

de la cible diélectrique.

Cette hypothese peut étre soutenue par le travail de Zheng et al., (2016) sur I'interaction
entre un jet plasma d’hélium et une cible diélectrique (lame en verre). En effet, Zheng et
al., (2016) montrent que pour une distance source — cible fixe, 'augmentation de la
tension d’alimentation du jet plasma entraine une augmentation de la surface d’étalement

du jet.

Les études de Xiong et al., (2013) et Boeuf et al., (2013) ont démontré la corrélation
entre la densité des charges et I'intensité du champ électrique de I'onde d’ionisation d’une
part et la tension d’alimentation du jet plasma d’autre part. Il peut étre envisagé que la
densité des charges et I'intensité du champ électrique de 'onde d’ionisation au moment
du contact de cette derniere avec la surface de la cible conditionne la propagation radiale

de "onde d’ionisation.

Les signaux électriques du dispositif expérimental sont représentés sur la figure 3-43.

Tout comme en jet libre, le signal de courant présente un pic par période de tension.

— courant de déplacement
— courant totale
— tension
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Figure 3-43. Profils du signal de tension (noir), du courant de déplacement (absence de plasma, bleu) et
du courant total (jet en présence de la cible diélectrique, rouge), (hélium a 2 L.min, tension sinusoidale,
2 kV, 20 kHz).
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1.2.2.

Interaction JPEP - cible conductrice

La figure 3-44 montre l'interaction entre le jet plasma et une cible conductrice placée a

15 mm de la sortie de la source plasma. L’interaction entre le jet et la cible engendre la

propagation d’une seconde onde d’ionisation intervenant avant celle observée en jet libre.

Cette observation est confirmée par 'apparition d’un second pic sur le signal de courant

(figure 3-45).
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Figure 3-44. Tmages de la propagation du JPEP en présence d’une cible conductrice (10! accumulations),

(hélium & 2 L.min™, tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz). La propagation de la seconde onde d’ionisation

-(a) intervient avant celle observée en jet libre -(b).
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Figure 3-45. Profils du signal de tension (noir), du courant de déplacement (absence de plasma, bleu) et

du courant total (jet en présence de la cible conductrice, rouge) (Hélium & 2 L.min™'; tension sinusoidale,

2 kV, 20 kHz).
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Ces résultats sont similaires a ceux décrits par Sigmond, (1984) et Park et al., (2013).
En effet, les travaux de Sigmond, (1984) sur les décharges corona montrent la
propagation d’un second streamer, lorsque le gap séparant les électrodes est inférieur a
une distance critique. Cependant Sigmond, (1984) note que la propagation du second
streamer se produit apres celle du streamer classique. Les travaux de Park et al., (2013)
font état de la propagation de multiples « bullets » de plasma entre les électrodes d'une
source plasma. Notons toutefois que Park et al., (2013) observent que le nombre de
« bullets » dépend tres fortement de la quantité d’azote ajoutée au gaz d’alimentation

de la source plasma.

2. Etude des especes réactives du jet plasma.

2.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles

L’analyse des émissions du jet plasma en jet libre et en présence des cibles a été réalisée
avec le dispositif décrit dans la section 1.3.1. Les résultats de cette étude sont présentés
sur les figures 3-46 et 3-47. En jet libre (figure 3-46) le spectre du jet plasma reste dominé
par les émissions de N," (C—B) et No* (B—X). Nous observons aussi les émissions de OH
(A-X), O et He. Les mécanismes réactionnels des especes générées sont décrits dans la

section 1.3.1.

omnd __ 4 . -

o 2" syst pos jet libre

15
=
2
= He
210
o
£

3 0

He
OH _I o
! M, . " B .
200 300 400 500 600 700 800 900

Longueur d'onde (nm)

Figure 3-46. Spectre d’émission du jet plasma en jet libre (hélium & 2 L.min?, tension sinusoidale, 2 kV,
20 kHz).
Les résultats de 'interaction du jet plasma avec les cibles diélectrique et conductrice sont
similaires a ceux observés pour le jet plasma alimenté par la tension impulsionnelle (figure
3-47) :

- Le spectre du jet plasma en présence de la cible diélectrique présente de faibles

variations d’intensité comparé au spectre du jet libre.
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- Le spectre du jet plasma en présence de la cible conductrice présente une
augmentation des émissions de N,* (C—B) et OH (A-X). Cependant, les émissions de
No™ (B—X), He et O voient leurs intensités diminuées par la présence de la cible. Notons
aussi la présence d’émissions de NO (A—X) et No* (B—A). Ces données sont résumées sur

le tableau 3-11.
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Figure 3-47. Spectres d’émissions optiques du jet plasma en jet présence des cibles diélectrique et
conductrice (hélium a 2 L.min", tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).

Variations d’intensités

A (nm) Transitions
Diélectrique Conducteur
308 (OH) A2yt - X21, (0 -0) 7 x1 2 x11,8
337 (Ny) C*II, — B3 Igx(0 -0) N ox 0,92 7 x40
391 (Ny*) BZYd - X233t (0-0) N x 0,95 X 1,7
706 (He) 35351 -2p3P°%,12 N % 0,8 N 0,26
777 (O) 3p 5P123 - 3555% N x 0,8 N x 0,66

Tableau 3-12. Variations d’intensités des émissions du spectre en présence des cibles.

Page | 111



II. Alimentation sinusoidale

2.2. Distributions spatiales des especes générées par le jet

Sur la figure 3-48, nous représentons la distribution spatiale des émissions du jet plasma

en jet libre, en présence des cibles diélectrique et conductrice localisée a 15 mm de la

sortie de l’enceinte de décharge. De maniere générale, les distributions spatiales des

émissions de He (706 nm), O (777 nm) et No* (390 nm) sont peu affectées par la présence

des deux cibles. Tandis que les émissions de Ny* (337 nm) et OH (307 nm), voient leurs

intensités augmentées au voisinage de la cible conductrice.
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Figure 3-48. Distributions spatiales des émissions des especes générées par le jet plasma, en jet libre, en

présence des cibles diélectrique et conductrice & 15 mm (hélium & 2 L.min, tension sinusoidale, 2 kV,

20 kHz).
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3. Energie dissipée dans le plasma

Sur la figure 3-49, nous tracons I’évolution temporelle de I’énergie, en absence de plasma
(la décharge est alors éteinte), en jet libre, en présence des cibles diélectrique et
conductrice durant une période entiere du signal de tension. Le tableau 3-14 résume les
valeurs des énergies mesurées au niveau de la source plasma et celles dissipées dans le

plasma.
300,
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Figure 3-49. Evolutions temporelles de I’énergie en 1'absence de plasma (noir), jet libre (bleu), en présence
d’une cible diélectrique (vert), en présence d’une cible conductrice (rouge) (hélium & 2 L.min, tension

sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).
En I'absence de plasma, ’énergie mesurée au niveau de la source plasma est de 214 nJ.
Cette valeur augmente et atteint 232 nJ, lorsque la décharge est amorcée en ’absence de

cible (jet libre). Nous déduisons que 1'énergie dissipée dans le plasma en jet libre est de
18 pJ.

Conditions Energie source plasma (j1.J) Energie plasma (j1J)
Sans plasma 214 -
Jet libre 232 18
Cible diélectrique 237 23
Cible conductrice 262 48

Tableau 3-13. Energie déposée dans la source plasma et énergie déposée dans le plasma durant une période
entiere du signal sinusoidale sans plasma, en jet libre, en présence des cible conductrice et diélectrique.

La présence des deux types de cibles augmente la valeur de I’énergie dissipée dans le
plasma. Ce phénomene est plus important en présence de la cible conductrice (48 1J)
que de la cible diélectrique (23 pJ). Dans le cas de la cible conductrice, cette
augmentation est essentiellement le fait de la seconde décharge de courant provoquée par

la présence de la cible (figure 3-45).
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III. Conclusion

L’influence de la polarité du signal de tension (positive, négative), du profil de
I'alimentation électrique (sinusoidale, impulsionnelle), du type de cible en interaction
avec le jet (diélectrique, conductrice) et de la distance source plasma — surface cible (10,
15 et 20 mm) sur les propriétés d'un jet plasma d’hélium a été évalué au cours de ce

chapitre. Les résultats de cette étude peuvent étre résumés comme suit :

- La polarité du signal de tension conditionne la forme et la vitesse de propagation
de 'onde d’ionisation. En polarité positive (JPEP), la propagation de 'onde d’ionisation
est matérialisée par le déplacement d’un front lumineux suivi d’un canal. Pour la polarité
négative (JPEN), les images de la caméra ICCD ont montré un canal lumineux continu
se déplacant a une vitesse plus faible que celle du front lumineux du JPEP. D’apres la
littérature, la différence entre la dynamique des JPEP et celles des JPEN viendrait de
I'interaction entre le champ électrique « appliqué » (imposé par la source de tension) et
le champ électrique « induit » (formé entre les charges présentes au niveau de I'onde
d’ionisation et les charges accumulées sur la surface interne de la source plasma).

- Pareillement a la polarité du signal de tension, il a été observé que le profil de
I’alimentation électrique influence la distance et la vitesse de propagation de l'onde
d’ionisation. Pour le JPEP, 'onde d’ionisation générée par un signal impulsionnel se
propage environ 6 fois plus rapidement que celle générée par une alimentation sinusoidale.
L’écart entre les vitesses de propagation mesurées pourrait étre di a la différence des
temps de montée des signaux. En effet, le temps mis par le signal impulsionnel pour
passer de 0 a 2 kV est de 185 ns. En revanche, pour le signal sinusoidal, cette transition
se fait en 6 ps.

- Le comportement du jet plasma varie en fonction de la nature de la cible avec
laquelle il interagit. En présence d'une cible diélectrique, le jet plasma s’étale sur la
surface de la cible. Cet étalement est di a la propagation radiale de 'onde d’ionisation
sur la surface de la cible. En présence d’une cible conductrice, le phénomene d’étalement
ne se produit pas et l'intensité du jet augmente de maniere significative au voisinage de
la cible conductrice. Par ailleurs, I'interaction entre le jet plasma et la cible conductrice
est aussi marquée par la contre-propagation d’une onde d’ionisation secondaire. Ce
phénomene a été observé au cours de 'alternance négative du signal de tension.

- L’influence des cibles sur les espéces générées par le jet plasma a aussi été étudiée.

Les changements ont surtout été observés au cours de l'interaction entre le jet et la cible
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conductrice. Ces changements se sont traduits par une augmentation générale des
émissions de I’ensemble des especes et par I'apparition d’especes supplémentaires.

- Enfin, le dernier parametre étudié fut la distance entre la sortie de la source
plasma et la surface de la cible en interaction. Les expériences ont montré que les
modifications induites au niveau du jet par la présence d’une cible étaient amplifiées

lorsque la distance diminuait.

Page | 115






Bibliographie

Begum, A., Laroussi, M., and Pervez, M.R. (2013). Atmospheric pressure He-air plasma
jet: Breakdown process and propagation phenomenon. AIP Adv. 3, 062117.

Boeuf, J.-P., Yang, L.I.., and Pitchford, L.C. (2013). Dynamics of a guided streamer
(‘plasma bullet’) in a helium jet in air at atmospheric pressure. J. Phys. Appl. Phys. 40,
015201.

Breden, D., and Raja, ... (2014). Computational study of the interaction of cold
atmospheric helium plasma jets with surfaces. Plasma Sources Sci. Technol. 23, 065020.

Chan, G.C.-Y., Shelley, J.T., Jackson, A.U., Wiley, J.S., Engelhard, C., Cooks, R.G.,
and Hieftje, G.M. (2011). Spectroscopic plasma diagnostics on a low-temperature plasma
probe for ambient mass spectrometry. J. Anal. At. Spectrom. 26, 1434.

Chauvet, L. (2016). Caractérisation expérimentale et optimisation d’une source plasma
a pression atmosphérique couplée a un spectrometre de masse a temps de vol. phd.
Université de Toulouse, Université Toulouse III - Paul Sabatier.

Cicala, G., Tommaso, E.D., Raino, A.C., Lebedev, Y.A., and Shakhatov, V.A. (2009).
Study of positive column of glow discharge in nitrogen by optical emission spectroscopy
and numerical simulation. Plasma Sources Sci. Technol. 78, 025032.

Cosby, P.C. (1993). Electron-impact dissociation of oxygen. J. Chem. Phys. 98, 9560—
9569.

Darny, T., Pouvesle, J.M., Puech, V., Douat, C., Dozias, S., and Robert, E. (2017).
Analysis of conductive target influence in plasma jet experiments through helium
metastableand electric field measurement. Plasma Sources Sci. Technol.

Dawson, G.A., and Winn, W.P. (1965). A model for streamer propagation. Z. Fiir Phys.
183, 159-171.

Dieke, G.H., and Heath, D.F. (1959). The first and second positive bands of N2
(Baltimore, Md.: Johns Hopkins University, Dept. of Physics).

Eliasson, B., and Kogelschatz, U. (1986). Electron impact dissociation in oxygen. J. Phys.
B At. Mol. Phys. 19, 1241.

Page | 115



Bibliographie

Gazeli, K., Svarnas, P., Vafeas, P., Papadopoulos, P.K., Gkelios, A., and Clément, F.
(2013). Investigation on streamers propagating into a helium jet in air at atmospheric
pressure: Electrical and optical emission analysis. J. Appl. Phys. 774, 103304.

Gilmore, F.R. (1965). Potential energy curves for N2, NO, O2 and corresponding ions.
J. Quant. Spectrosc. Radiat. Transf. &, 369-IN3.

Guaitella, O., and Sobota, A. (2015). The impingement of a kHz helium atmospheric
pressure plasma jet on a dielectric surface. J. Phys. Appl. Phys. 48, 255202.

Hasan, M.I., and Bradley, J.W. (2015). Computational model of the interaction of a
helium atmospheric-pressure jet with a dielectric surface. J. Phys. Appl. Phys. 48
435201.

Heimerl, J., Johnsen, R., and Biondi, M.A. (1969). Ion-Molecule Reactions, He++02
and He++N2, at Thermal Energies and Above. J. Chem. Phys. 57, 5041-5048.

Jarrige, J., Laroussi, M., and Karakas, E. (2010). Formation and dynamics of plasma
bullets in a non-thermal plasma jet: influence of the high-voltage parameters on the
plume characteristics. Plasma Sources Sci. Technol. 79, 065005.

Ji, L., Xia, Y., Bi, Z., Niu, J., and Liu, D. (2015). The density and velocity of plasma
bullets propagating along one dielectric tube. AIP Adv. 4, 087181.

Jiang, C., Chen, M.T., and Gundersen, M.A. (2009). Polarity-induced asymmetric effects
of nanosecond pulsed plasma jets. J. Phys. Appl. Phys. 42 232002.

Jogi, 1., Talviste, R., Raud, J., Piip, K., and Paris, P. (2014). The influence of the tube
diameter on the properties of an atmospheric pressure He micro-plasma jet. J. Phys.
Appl. Phys. 47, 415202.

Karakas, E., Akman, M.A., and Laroussi, M. (2012). The evolution of atmospheric-
pressure low-temperature plasma jets: jet current measurements. Plasma Sources Sci.
Technol. 27, 034016.

Kramida, A., Ralchenko, Y., Reader, J., and NIST ASD Team (2015). NIST Atomic
Spectra Database.

Lagar "kov, A.N., and Rutkevich, I.M. (1994). Ionization Waves in Electrical Breakdown
of Gases (Springer).

Li, L., Nikiforov, A., Xiong, Q., Lu, X., Taghizadeh, L., and Leys, C. (2012).
Measurement of OH radicals at state X 2 II in an atmospheric-pressure micro-flow dc

Page | 116



Chapitre 3 - RESULTATS - HELIUM

plasma with liquid electrodes in He, Ar and N 2 by means of laser-induced fluorescence
spectroscopy. J. Phys. Appl. Phys. 45, 125201.

Liu, C.-T., Cheng, K.-Y., Lin, Z.-H., Wu, C.-J., Wu, J.-Y., and Wu, J.-S. (2016a). Effect
of Ground and Floating Electrode on a Helium-Based Plasma Jet and Its Applications
in Sterilization and Ceramic Surface Treatment. IEEE Trans. Plasma Sci. 1-5.

Liu, C.-T., Wu, C.-J., Lin, Z.-H., Wu, J.-Y., and Wu, J.-S. (2016b). Production
Enhancement of Reactive Oxygen and Nitrogen Species at Interface of Helium Plasma
Jet and Agar. IEEE Trans. Plasma Sci. 1-5.

Liu, Z., Liu, D., Xu, D.; Cai, H., Xia, W., Wang, B., Li, Q., and Kong, M.G. (2017).
Two modes of interfacial pattern formation by atmospheric pressure helium plasma jet-
ITO interactions under positive and negative polarity. J. Phys. Appl. Phys. 50, 195203.

Lofthus, A., and Krupenie, P.H. (1977). The spectrum of molecular nitrogen. J. Phys.
Chem. Ref. Data 6, 113-307.

Lu, X., and Laroussi, M. (2006). Dynamics of an atmospheric pressure plasma plume
generated by submicrosecond voltage pulses. J. Appl. Phys. 700, 063302.

Lu, X., Naidis, G.V., Laroussi, M., and Ostrikov, K. (2014). Guided ionization waves:
Theory and experiments. Phys. Rep. 540, 123-166.

Luque, J., and Crosley, D.R. (1998). Transition probabilities in the A 2¥+4—X2ITi
electronic system of OH. J. Chem. Phys. 709, 439-448.

Mericam-Bourdet, N., Laroussi, M., Begum, A., and Karakas, E. (2009). Experimental
investigations of plasma bullets. J. Phys. Appl. Phys. 42, 055207.

Miiller, S., Krahling, T., Veza, D., Horvatic, V., Vadla, C., and Franzke, J. (2013).
Operation modes of the helium dielectric barrier discharge for soft ionization.
Spectrochim. Acta Part B At. Spectrosc. &5, 104-111.

Naidis, G.V. (2011). Simulation of streamers propagating along helium jets in ambient
air: Polarity-induced effects. Appl. Phys. Lett. 98 141501.

Norberg, S.A., Johnsen, E., and Kushner, M.J. (2015). Helium atmospheric pressure
plasma jets touching dielectric and metal surfaces. J. Appl. Phys. 778, 013301.

Olenici-Craciunescu, S.B., Miiller, S., Michels, A., Horvatic, V., Vadla, C., and Franzke,
J. (2011). Spatially resolved spectroscopic measurements of a dielectric barrier discharge

plasma jet applicable for soft ionization. Spectrochim. Acta Part B At. Spectrosc. 66,
268-273.

Page | 117



Bibliographie

Park, S., Youn Moon, S., and Choe, W. (2013). Multiple (eight) plasma bullets in helium
atmospheric pressure plasma jet and the role of nitrogen. Appl. Phys. Lett. 703, 224105.

Pearse, R.W.B., and Gaydon, A.G. (1963). The identification of molecular spectra. Third
Edition (John Wiley & Sons).

Pechereau, F., Jansky, J., and Bourdon, A. (2012). Simulation of the reignition of a
discharge behind a dielectric layer in air at atmospheric pressure. Plasma Sources Sci.
Technol. 27, 055011.

Popov, N.A. (2011). Fast gas heating in a nitrogen—oxygen discharge plasma: 1. Kinetic
mechanism. J. Phys. Appl. Phys. 44, 285201.

Ries, D., Dilecce, G., Robert, E., Ambrico, P.F., Dozias, S., and Pouvesle, J.-M. (2014).
LIF and fast imaging plasma jet characterization relevant for NTP biomedical
applications. J. Phys. Appl. Phys. 47, 275401.

Sahu, B.B., Jin, S.B., and Han, J.G. (2017). Development and characterization of a
multi-electrode cold atmospheric pressure DBD plasma jet aiming plasma application. J.
Anal. At. Spectrom. 32, 782-795.

Schmeltekopf, A.L., Ferguson, E.E., and Fehsenfeld, F.C. (1968). Afterglow Studies of
the Reactions He+, He(23S), and O+ with Vibrationally Excited N2. J. Chem. Phys. 48,
2966-2973.

Shao, T., Yang, W., Zhang, C., Fang, Z., Zhou, Y., and Schamiloglu, E. (2014). Temporal
evolution of atmosphere pressure plasma jets driven by microsecond pulses with positive
and negative polarities. EPL Europhys. Lett. 707, 65004.

Sigmond, R.S. (1984). The residual streamer channel: Return strokes and secondary
streamers. J. Appl. Phys. 56, 1355-1370.

Vasile Nastuta, A., Pohoata, V., and Topala, I. (2013). Atmospheric pressure plasma
jet—Living tissue interface: Electrical, optical, and spectral characterization. J. Appl.
Phys. 713, 183302.

Walsh, J.L., and Kong, M.G. (2008). Contrasting characteristics of linear-field and cross-
field atmospheric plasma jets. Appl. Phys. Lett. 93, 111501.

Wang, L., Zheng, Y., and Jia, S. (2016a). Numerical study of the interaction of a helium
atmospheric pressure plasma jet with a dielectric material. Phys. Plasmas 23, 103504.

Page | 118



Chapitre 3 - RESULTATS - HELIUM

Wang, R., Zhang, K., Shen, Y., Zhang, C., Zhu, W., and Shao, T. (2016b). Effect of
pulse polarity on the temporal and spatial emission of an atmospheric pressure helium
plasma jet. Plasma Sources Sci. Technol. 25, 015020.

Wu, S., Xu, H., Lu, X., and Pan, Y. (2013). Effect of Pulse Rising Time of Pulse dc
Voltage on Atmospheric Pressure Non-Equilibrium Plasma. Plasma Process. Polym. 70,
136-140.

Xiong, Q., Lu, X.P., Ostrikov, K., Xian, Y., Zou, C., Xiong, Z., and Pan, Y. (2010).
Pulsed dc- and sine-wave-excited cold atmospheric plasma plumes: A comparative
analysis. Phys. Plasmas 77, 043506.

Xiong, Q., Nikiforov, A.Y., Gonzalez, M.A., Leys, C., and Lu, X.P. (2013).
Characterization of an atmospheric helium plasma jet by relative and absolute optical
emission spectroscopy. Plasma Sources Sci. Technol. 22, 015011.

Yamada, H., Sakakita, H., Kato, S., Kim, J., Kiyama, S., Fujiwara, M., Hirotomo Itagaki,
Okazaki, T., Tkehara, S., Nakanishi, H., et al. (2016). Spectroscopy of reactive species
produced by low-energy atmospheric-pressure plasma on conductive target material
surface. J. Phys. Appl. Phys. 49, 394001.

Yan, W., and Economou, D.J. (2016). Simulation of a non-equilibrium helium plasma
bullet emerging into oxygen at high pressure (250-760 Torr) and interacting with a
substrate. J. Appl. Phys. 720, 123304.

Yoon, S.-Y., Kim, G.-H., Kim, S.-J., Bae, B., Kim, N.-K., Lee, H., Bae, N., Ryu, S., Yoo,
S.J., and Kim, S.B. (2017). Bullet-to-streamer transition on the liquid surface of a plasma
jet in atmospheric pressure. Phys. Plasmas 24, 013513.

Zaplotnik, R., Bis¢an, M., Kregar, Z., Cvelbar, U., Mozeti¢, M., and Milosevié, S. (2015).
Influence of a sample surface on single electrode atmospheric plasma jet parameters.
Spectrochim. Acta Part B At. Spectrosc. 10.3-104, 124-130.

Zaplotnik, R., Bis¢an, M., Popovié¢, D., Mozeti¢, M., and MiloSevié¢, S. (2016). Metastable
helium atom density in a single electrode atmospheric plasma jet during sample
treatment. Plasma Sources Sci. Technol. 25, 035023.

Zhang, C.), Shao, T.), Wang, R.), Zhou, Z.), Zhou, Y.), and Yan, P.) (2014). A
comparison between characteristics of atmospheric-pressure plasma jets sustained by
nanosecond- and microsecond-pulse generators in helium. Phys. Plasmas 27, 103505.

Zheng, Y., Wang, L., Ning, W., and Jia, S. (2016). Schlieren imaging investigation of the
hydrodynamics of atmospheric helium plasma jets. J. Appl. Phys. 779, 123301.

Page | 119



Bibliographie

Page | 120



Chapitre 4 -RESULTATS — NEON

Sommaire
I.  Alimentation impulsionnelle..........coooiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiccreene 122
1. Etude de la dynamique du jet plasma........cccoovviiiiiiiiiiiiiiiieeee 123
1.1.  Etude du jet plasma en 'absence de cible (jet libre) ..o 123
1.2. Etude du jet plasma en présence d’une cible.............ccoooo 128
1.2.1. Cible dIElECHTIQUE ..utuetiiiiiiiiiiiiiiiiiiii e 128
1.2.1.1. Interaction JPEP — cible diélectrique............uuuuuueeuiimiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiinans 128
1.2.1.2. Interaction JPEN — cible diélectrique.............uuuuueeviiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiinns 132
1.2.2.  Cible condUCETICE. .....vvviiiee i 133
1.2.2.1. Interaction JPEP — cible conductrice.........cccooeeeiiiiiiiiiiiniiiiiiiiiiiiiiieeeee 133
1.2.2.2. Interaction JPEN — cible conductrice..........cccoooooiiiiiiiiiiiniiiiiiiiiiiiiieeeee 136
2. Etude des especes réactives du jet plasma ............ccooooii 137
2.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles................... 138
2.2. Distributions spatiales des especes générées par le jet ......ccccvveeeieiiiniiiinne.n. 144
II. Alimentation sinusoidale .........cccooviviiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiic e 149
1. Etude de la dynamique du jet plasimiar.............ueeeeeuiuiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieiiiieeeees 150
1.1.  Etude du jet plasma en 'absence de cible (jet libre) ..o 150
1.2. Etude du jet plasma en présence d’une cible............cccoooo 153
1.2.1. Interaction JPEP - cible diélectrique ..............uuueuueiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiee 153
1.2.2. Interaction JPEP - cible conductrice ..............euueiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiians 154
2. Etude des especes réactives du jet plasma ..........cccoooiiiiii 155
2.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles.................... 155
2.2. Distributions spatiales des especes générées par le jet ... 157
3. Energie dissipée dans le plasma ...........cccoc 159
TIT. CONCIUSION . .uuviiiiiitiiiniiiiiiiiiii et e e s s te ittt snenenenes 161
Bibliographi© ......ccveieiiiiiiiiiiiiiiiiiii e e 160

Page | 121



I. Alimentation impulsionnelle

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats expérimentaux obtenus lorsque le néon
est utilisé comme gaz précurseur pour générer le jet plasma. Tout comme pour le
chapitre 3, cette section est divisée en deux sous-chapitres. Chaque sous-chapitre est

relatif au signal de tension utilisé pour générer la décharge :

- Tension impulsionnelle, £ 2 kV, 20 kHz, rapport cyclique de 50%.
- Tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz.
Contrairement a I'hélium et a I’argon, le néon est peu utilisé comme gaz précurseur pour

générer les jets plasmas et la littérature sur les jets plasmas de néon est moins abondante.

[.  Alimentation impulsionnelle

La figure 4-1(a) est une photographie du jet plasma de néon en jet libre. La couleur
orange du jet, également observée par Fujiwara et al., (2016) est caractéristique des
émissions des atomes de néon dans les longueurs d’ondes allant de 500 a 700 nm*. Les
interactions entre le jet plasma et les cibles utilisées durant ce travail sont présentées sur
les figures 4-1(b) et 4-1(c). Le résultat est similaire aux photographies décrites dans la

section 1.1 du chapitre 3.

15 mm
15 mm

40 mm

(a)

Figure 4-1. Photographies du jet plasma : -(a) sans cible, -(b) en présence d’une cible diélectrique,

-(c) en présence d’une cible conductrice. La ligne en pointillée indique la position de la cible
(néon a 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

2 Cette observation est faite a partir du spectre du jet plasma présenté a la section 1.2.1.
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En effet, le jet plasma s’étale sur la surface de la cible diélectrique, tandis que 'interaction
entre le jet et la cible conductrice produit un jet étroit et intense. Dans la suite de

chapitre, nous nous intéresserons a 1’étude de la dynamique du jet plasma.

1. Etude de la dynamique du jet plasma

Nous conservons la convention adoptée au chapitre 3 : le jet plasma généré au cours de
la transition positive du signal de tension est défini comme jet plasma excité positivement
(JPEP) et celui au cours de la transition négative du signal de tension comme jet plasma
excité négativement (JPEN). De méme, les parameétres d’acquisitions de la caméra ICCD
sont les mémes que pour 1'étude du jet plasma d’hélium (fenétre d’acquisition de 10 ns,

pas d’incrémentation de 10 ns).

1.1. Etude du jet plasma en ’absence de cible (jet libre)

L’évolution spatiale et temporelle du JPEP en jet libre (figure 4-2) montre la propagation
d’un front d’ionisation suivi d’un canal faiblement ionisé. Cependant, nous observons au
cours de la propagation du front d’ionisation, la présence d'un second canal ionisé de
7,5 mm au voisinage de la sortie de la source plasma. En fin de propagation, les émissions
issues du second canal ionisé finissent par masquer celles du front d’ionisation, rendant
le front d’ionisation inobservable a partir de 640 ns. Durant 'intervalle de temps ou le
front d’ionisation est visible, nous constatons que ce dernier se propage sur 32 mm durant

440 ns, ce qui équivaut a une vitesse moyenne de 73 km.s™.
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Figure 4-2. Images de la propagation du JPEP en jet libre (10° accumulations, néon a 2 L.min™
tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
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Le profil de vitesse du front d’ionisation (figure 4-3(a)) présente deux phases distinctes :

- Une premiére phase (phase I) durant laquelle la vitesse augmente et atteint une

valeur maximale de 110 km.s™.

- Une seconde phase (phaseIl) au cours de laquelle la vitesse diminue

progressivement.
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Figure 4-3. Evolutions temporelles : -(a) vitesse, -(b) intensité intégrée du JPEP en jet libre
(néon & 2 L.min"!; tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Le profil de vitesse du JPEP de néon est similaire a celui obtenu pour I’hélium. Toutefois,
la vitesse maximale et la vitesse moyenne du front d’ionisation, de méme que la longueur

du jet pour le néon sont supérieures a celles de I'hélium. Ces données sont résumées dans

le tableau 4-1.

Parametres Hélium Néon
Longueur du jet (mm) 36 40
Distance propagation JPEP (mm) 32 >32%
Vitesse moyenne JPEP (km.s™) 40 73
Vitesse maximale JPEP (km.s") 72 110

Tableau 4-1. Caractéristiques des jets plasmas d’hélium et de néon en jet libre.

2 La fin de la propagation du front d’ionisation du JPEP de néon est masquée par les émissions issues
d’un second canal ionisé. Nous faisons I’hypothese que la distance de propagation du front d’ionisation est
en réalité supérieure a 32 mm.
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Ce résultat montre que pour des conditions expérimentales identiques, le gaz précurseur
influe a la fois sur la longueur du jet et la vitesse de propagation du front d’ionisation.
Comparé a I'hélium, 'utilisation du néon génere un jet plus long et une onde d’ionisation
plus rapide. Cette étude est en accord avec les travaux de Li et al., (2009). En effet, ces
derniers étudient la longueur d’un jet plasma pour différents gaz précurseurs. Ils notent
que pour les mémes conditions de flux et de tension, la longueur d’un jet plasma de néon

est supérieure a celle d'un jet d’hélium.

Dans leur travail numérique sur la dynamique du front d’ionisation d'un jet plasma
d’hélium, Boeuf et al., (2013) étudient l'influence de parametres comme la tension
appliquée aux bornes de la source plasma, la géométrie des électrodes ou la densité de
« pré-ionisation » du gaz précurseur sur les propriétés du jet plasma®. Leurs résultats
montrent que pour une méme tension appliquée, I'augmentation de la densité de pré-
ionisation du gaz conduit a une augmentation de la vitesse maximale*! et de la vitesse

moyenne du front d’ionisation.

En nous basant sur ce résultat, nous faisons I’hypotheése que la densité de pré-ionisation
du néon pourrait étre supérieure a celle de I’hélium. Cela pourrait expliquer que pour des
conditions expérimentales identiques, la vitesse de propagation du front d’ionisation du
jet plasma de néon soit supérieure a celle du jet d’hélium. Des études complémentaires
sur l'influence de la densité de pré-ionisation pour différents gaz sur les propriétés des
jets plasmas seraient nécessaires pour valider ou invalider cette hypothese. Notons que
des résultats similaires a ceux de Boeuf et al., (2013) ont également été obtenus par

Yousfi et al., (2012).

Le profil de I'intensité intégrée du front d’ionisation (figure 4-3(b)) présente une tendance
similaire a celle de la vitesse. Néanmoins, il existe un décalage de 20 ns entre les maximas
des deux courbes. La représentation de la vitesse normalisée en fonction de l'intensité
intégrée normalisée (figure 4-4) confirme la corrélation positive (R?* = 0,86) entre les

évolutions temporelles de ces deux grandeurs.

» La densité de « pré-ionisation » d'un gaz est définie par Boeuf et al., (2013) comme la densité initiale
d’électrons et d’ions supposés étre présents dans le volume de gaz avant I'application de la tension aux

bornes de la source plasma.

2 Les résultats de Boeuf et al., (2013) montrent que pour une densité de pré-ionisation du gaz (ng) de
10* cm3; la vitesse maximale du front d’ionisation (v.) est voisine de 80 km.s?', pour ny = 105 cm?,

Vi ~ 120 km.s!, pour ny = 10® cm?®, v,, ~ 135 km.s™.
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Figure 4-4. Vitesse normalisée en fonction de 'intensité intégrée normalisée du JPEP en jet libre entre

120 et 620 ns apres le début de 'acquisition (néon a 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

La dynamique du JPEN (figure 4-5) montre la propagation d’un canal d’ionisation

continu sur une distance de 18 mm, pour une durée de 500 ns, soit une vitesse moyenne

de 36 km.s?. A partir de 500 ns, la longueur du canal reste constante et 'intensité des

émissions du canal diminue progressivement.

Durant la propagation du canal

d’ionisation, I'intensité de ce dernier est trés homogene spatialement. Cette particularité

du JPEN de néon ne permet pas de localiser la position du maximum d’intensité du canal

d’ionisation, position nécessaire au suivi de I’évolution temporelle de la vitesse du JPEN.
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Figure 4-5. Images de la propagation du JPEN en jet libre (10" accumulations, néon & 2 L.min™, tension

impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
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La figure 4-6 présente le profil de I'intensité lumineuse intégrée du canal d’ionisation du
JPEN. Le profil d’intensité differe de celui du JPEN d’hélium, par la présence d'un pic
en début de propagation (figure 4-6(a)). Ce phénomene coincide avec la premiere
oscillation du signal de tension, dont la valeur maximale est de — 6,9 kV, soit 345 % de
la consigne fixée (- 2 kV) pour la transition négative du signal de tension

(figure 4-6(b)).

Le pic en début de propagation de I'onde d’ionisation est la conséquence de la variation
brutale et breve” du signal de tension durant la premiére oscillation du profil de tension.
La tension de claquage du néon a pression atmosphérique étant plus faible que celle de
I'hélium (Navratil et al., (2006)), les conséquences de la variation du signal de tension

sur les propriétés du JPEN sont donc plus importantes pour le JPEN de néon comparé

au JPEN d’hélium.
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Figure 4-6. —(a) Evolution temporelle de I'intensité intégrée du JPEN en jet libre (néon a 2 L.min™, tension
impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz), -(b) profil du signal de tension durant l'alternance négative.

Dans la suite de cette étude, le jet plasma est mis en interaction avec une cible

diélectrique (10° S.m) et une cible conductrice (6.0 10” S.m™). Nous présentons dans

» Durant la premiere oscillation du signal de tension, la tension varie de + 2 & — 6,9 kV en 40 ns, puis de
-6,9a+ 1,8kV en 30 ns.
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un premier temps les résultats relatifs a la cible diélectrique, puis dans un second temps

ceux obtenus avec la cible conductrice.

1.2. Etude du jet plasma en présence d’une cible
1.2.1. Cible diélectrique
1.2.1.1. Interaction JPEP — cible diélectrique

L’interaction entre le JPEP de néon et la cible diélectrique montre qu’il se produit dans
un premier temps, une propagation axiale du front d’ionisation au cours de laquelle, ce
dernier parcourt le gap séparant la sortie de la source plasma et la surface de la cible
diélectrique. Cette phase se termine lorsque le front d’ionisation atteint la surface de la
cible. La figure 4-7 montre que lorsque la cible diélectrique est positionnée a 15 mm de
la sortie de la source plasma, le front d’ionisation atteint la surface de la cible 330 ns
apres le début des acquisitions. Sur le profil d’intensité, nous observons une augmentation
de l'intensité au moment de contact du front d’ionisation avec la cible diélectrique.
Immédiatement apres ce contact, intervient la phase de propagation radiale du front
d’ionisation durant laquelle, ce dernier se propage de maniere symétrique sur la surface

de la cible diélectrique.

Sur la figure 4-7, la propagation radiale du front d’ionisation sur la surface du diélectrique
est masquée par les émissions issues du second canal ionisé présent au voisinage de la
sortie de la source plasma. La vue élargie présentée sur la figure 4-8(b) permet d’observer
la propagation radiale du front d’ionisation. Enfin, nous observons toujours la présence

du second canal ionisé a proximité de la sortie de la source plasma.
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Figure 4-7. Images de la propagation du JPEP en présence de la cible diélectrique positionnée a 15 mm de
la sortie de la source plasma (10* accumulations, néon & 2 L.min!, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
La ligne en pointillée indique la position de la cible.

Les expériences ont également permis d’observer que le diametre de la propagation
radiale de 'onde d’ionisation augmente avec la diminution de la distance entre la sortie

de la source plasma et la surface de la cible. Ces résultats présentés sur la figure 4-8 et

résumés sur le tableau 4-3 ont également été observés pour le jet plasma d’hélium.

1.5 mm 2,3 mm 3.3 mm
(a) (b) (c)

Figure 4-8. Propagation radiale du front d’ionisation du JPEP sur une cible diélectrique : -(a) cible a

20 mm, -(b) cible & 15 mm, -(¢) cible & 10 mm (10* accumulations, néon a 2 L.min"!, tension impulsionnelle,

2 kV, 20 kHz).

Diameétres™* (mm)

Distances® (mm)

hélium? néon
10 3.1 3.3
15 2.2 2.3

% Diametre moyen de la propagation radiale du front d’ionisation sur la surface de la cible. Les résultats
concernant ’hélium sont repris dans la section 1.2.2.1.1 du chapitre 3, afin de comparer l'influence du gaz

sur le diametre radiale de la propagation du front d’ionisation.
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20 1,5 1,5

Tableau 4-2. Récapitulatif de 'interaction du jet plasma avec une cible diélectrique en fonction du gaz,
(*) distance séparant la sortie de la source plasma de la cible en verre, (**) diamétre de la propagation
radiale du front d’ionisation sur la surface de la cible.

A partir de la littérature (Norberg et al., (2015), Hasan et Bradley, (2015), Yan et
Economou, (2016), Wang et al., (2016)), nous avons pu identifier les mécanismes a
I'origine de la propagation radiale du front d’ionisation sur la surface de la cible
diélectrique. Lorsque les premieres charges au niveau du front d’ionisation atteignent la
surface de la cible diélectrique, il se produit un ralentissement de la propagation axiale
du front d’ionisation au voisinage de la surface de la cible. Le front d’ionisation commence
des lors, a se propager de maniere radiale et symétrique en direction des zones ou les

charges positives déposées sont faibles.

En parallele, 'accumulation des charges positives sur la surface de la cible génere un
champ électrique latéral qui entretient la propagation du front d’ionisation sur la surface

de la cible. Il en résulte la formation d’un front d’ionisation surfacique.

Les profils de vitesse au cours de la propagation axiale du front d’ionisation en jet libre
et en présence de la cible diélectrique sont présentés sur la figure 4-9. Globalement, les
profils de vitesse évoluent de fagon similaire, excepté en début de propagation (entre
120 et 200 ns). En effet, nous observons durant cet intervalle de temps, une augmentation

de la vitesse du front d’ionisation pour les trois distances évaluées.

120 ©
a
% %o
100| . . 29 o o]
augmentation de la vitesse o -
du front d’ionisation pour —— “ ErErE" U
8ol les 3 distances évaluées
Q
E
-t
@
7}
[
[}
=
=
-G jet libre
—e— cible 4 20 mm
—&— cible a 15 mm
=~ cible & 10 mm
% 100 200 300 400 500

Temps (ns)
Figure 4-9. Evolutions temporelles de la vitesse du JPEP au cours de la propagation de I'onde d’ionisation
en jet libre et en présence de la cible diélectrique aux 3 distances (10, 15 et 20 mm). Les fleches indiquent
pour chaque courbe, I'instant de contact de 'onde d’ionisation avec la surface de la cible diélectrique (néon
a 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
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L’augmentation de la vitesse en début de propagation sous-entend que la présence de la
cible diélectrique génére un champ électrique renforcé au voisinage de la source plasma
ou que cette zone devient beaucoup plus conductrice que le reste du canal ionisé. Nous
optons pour la seconde hypothese. En effet, les figures 4-2 et 4-7 ont montré que la
propagation du front d’ionisation s’accompagne de la présence d'un second canal au
voisinage de la source plasma. La présence de la cible diélectrique pourrait augmenter
I'intensité de ce canal, il en résulterait une zone beaucoup plus conductrice en début de

propagation, suivie d'une zone normale.
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L’étude de l'interaction du JPEP d’hélium avec la cible diélectrique a montré une
augmentation de l'intensité intégrée du front d’ionisation dans les instants précédents le
contact, suivi d'une chute brutale de l'intensité apres le contact. Pour le jet plasma de
néon, ces phases ne sont pas clairement identifiées (figure 4-10). Nous notons une
augmentation de l'intensité au moment du contact lorsque la cible est a 10 et 15 mm de
la sortie de la source plasma. Cependant, contrairement au JPEP d’hélium, la chute

d’intensité apres l'instant de contact est progressive.

7000 ] —
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| =— cible & 10 mun
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Figure 4-10. Evolutions temporelles de l'intensité intégrée du JPEP au cours de la propagation de I'onde
d’ionisation en jet libre et en présence de la cible diélectrique aux 3 distances (10, 15 et 20 mm). Les fleches
indiquent pour chaque courbe, l'instant de contact de l'onde d’ionisation avec la surface de la cible

diélectrique (néon a 2 L.min!, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
1.2.1.2. Interaction JPEN — cible diélectrique

L’interaction du JPEN de néon avec la cible diélectrique (figure 4-11) est similaire a celle
du JPEN d’hélium. A l'issu de la propagation axiale de I'onde d’ionisation qui prend fin
a 290 ns, nous observons une propagation radiale de 'onde d’ionisation sur la surface de
la cible diélectrique. Durant la phase de propagation radiale, le maximum d’intensité
reste localisé au sein du canal d’ionisation et non sur la surface de la cible diélectrique.
Ce phénomene masque la propagation radiale du canal d’ionisation sur la surface
diélectrique. Néanmoins, la vue élargie au niveau de l'interface jet plasma - cible
diélectrique (figure 4-12) permet d’observer la propagation radiale du front d’ionisation

sur la surface de la cible diélectrique.
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Figure 4-11. Images de la propagation du JPEN en présence de la cible diélectrique (10* accumulations,

néon & 2 L.min™'; tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz). La cible est positionnée & 15 mm de la sortie de

3

la source plasma. La ligne en pointillée indique la position de la cible.

“ “
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Figure 4-12. Vue élargie de la propagation du JPEN en présence de la cible diélectrique a 15 mm

2,0 mm

(néon & 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

1.2.2.  Cible conductrice
1.2.2.1. Interaction JPEP — cible conductrice

La figure 4-13 montre la dynamique du JPEP avec une cible conductrice a 15 mm de la
sortie de la source plasma. Durant la propagation du front d’ionisation, ce dernier
apparait plus étendu et ressemble davantage a un canal ionisé. Ce phénomeéne indique
une modification de la distribution du champ électrique au niveau du front d’ionisation
sous 'effet de la présence de la cible conductrice. Le contact entre le front d’ionisation
et la cible conductrice intervient a 240 ns. De méme que pour le jet plasma d’hélium, il
ne se produit pas de propagation radiale du front d’ionisation. Les profils d’intensité
montrent que l'intensité du front d’ionisation qui est maximale a 'instant du contact de
ce dernier avec la cible conductrice chute brutalement les instants suivants. Apres le
contact du front d’ionisation avec la cible, nous observons la présence d'un canal de 13

mm issu de la sortie de la source plasma.
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Figure 4-13. Images de la propagation du JPEP en présence de la cible conductrice (10* accumulations,
néon & 2 L.min, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz). La cible est positionnée & 15 mm de la sortie de
la source plasma. La ligne en pointillée indique la position de la cible.

La propagation radiale du front d’ionisation sur la surface d’'une cible (principalement
diélectrique, &, = 10) est attribuée d’une part a 'accumulation des charges sur la surface
de la cible et d’autre part a la présence d’un champ électrique latéral qui entretient la
propagation du front d’ionisation sur la surface de la cible. Ces deux phénomenes ne se
produisent quasiment pas lorsque le jet plasma interagit avec une cible conductrice
(Norberg et al., (2015)). Cela explique I'absence d’étalement du plasma sur la surface de

la cible conductrice observée sur les figures 4-1(b) et 4-13.

Les profils des vitesses du front d’ionisation en jet libre et avec la cible conductrice sont
présentés sur la figure 4-14. La propagation du front d’ionisation se fait 30, 40 et 50 ns
avant celle du jet libre, lorsque la cible se trouve respectivement a 20, 15 et 10 mm de la
sortie de la source plasma. A partir des travaux de Zaplotnik et al., (2016), nous
supposons que la cible conductrice agit comme une troisieme électrode et qu’il existe une
distance critique en-dessous de laquelle la présence de cette derniere amorce la décharge
et la propagation du front d’ionisation plus t6t qu’en ’absence de cible. Pour le jet
plasma d’hélium?, cette distance critique se situerait entre 10 et 15 mm, tandis que pour

le jet plasma de néon, cette distance serait supérieure a 20 mm.

2" En présence de la cible conductrice a 10 mm de la sortie de la source plasma, il a été observé pour le jet
plasma d’hélium, un amorcage de la décharge et une propagation du front d’ionisation 50 ns en avance

comparé au cas du jet libre.
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Figure 4-14. Evolution temporelle de la vitesse du JPEP au cours de la propagation de ’onde d’ionisation
en jet libre et en présence de la cible conductrice aux 3 distances (10, 15 et 20 mm). Les fléches indiquent
pour chaque courbe, l'instant de contact de 'onde d’ionisation avec la surface de la cible conductrice (néon
& 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
Pour toutes les distances évaluées, nous observons que la vitesse du front d’ionisation
augmente dans un premier temps, puis diminue au voisinage de la surface de la cible

conductrice. Un résultat similaire a été décrit dans les travaux de Yoon et al., (2017)

portant sur l'interaction d’un jet plasma d’hélium avec des surfaces liquides.

Les profils d’intensité intégrée (figure 4-15) montrent une nette augmentation de
I'intensité du front d’ionisation au moment du contact avec la cible conductrice, suivie
d’une chute de l'intensité apres l'instant de contact. Ce phénomene a également été

observé au cours de l'interaction du jet plasma d’hélium autant avec les deux cibles.
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Figure 4-15. Evolution temporelle de I'intensité intégrée du JPEP au cours de la propagation de I'onde
d’ionisation en jet libre et en présence de la cible conductrice aux 3 distances (10, 15 et 20 mm). Les fleches
indiquent pour chaque courbe, l'instant de contact de l'onde d’ionisation avec la surface de la cible
conductrice (néon a 2 L.min, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
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Dans leurs travaux numériques sur 'interaction d’un jet plasma d’hélium et d'une cible
diélectrique Hasan et Bradley, (2015) et Wang et al., (2016) mentionnent la présence
d’un champ électrique renforcé lors du contact du front d’ionisation avec la cible, suivie
de I'apparition d’un champ électrique induit affaiblissant le champ électrique principale.
Il peut étre envisagé que ce phénomene se produise autant pour des cibles diélectriques
que pour des cibles conductrices. Dans ce cas, les intensités du champ électrique renforcé
et du champ électrique induit dépendraient & la fois des conditions expérimentales
classiques (gaz, tension, polarité, source plasma) mais aussi de la nature de la cible en

interaction avec le jet.
1.2.2.2. Interaction JPEN — cible conductrice

L’interaction du JPEN avec la cible conductrice a 15 mm de la sortie de la source plasma
est présentée sur la figure 4-16. Le contact entre ’'onde d’ionisation et la cible conductrice
intervient 230 ns apres le début des acquisitions. Il s’en suit une augmentation de
I'intensité du canal d’ionisation de la surface de la cible conductrice en direction de la
sortie de la source plasma.

De méme que l'interaction JPEN d’hélium — cible conductrice, ce phénomene indique
qu’il se produit une contre-propagation d’'une onde d’ionisation secondaire de la surface
de la cible en direction de la sortie de la source plasma. Ce résultat est en accord avec

les travaux numériques de Norberg et al., (2015) et expérimentaux de Ries, (2014) et

Darny et al., (2017).
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Figure 4-16. Images de la propagation du JPEN en présence de la cible conductrice (10* accumulations,
néon a 2 L.min, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz). La cible est positionnée & 15 mm de la sortie de
la source plasma. La ligne en pointillée indique la position de la cible.
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La contre-propagation de 'onde d’ionisation peut étre attribuée a une inversion de la
polarité du champ électrique dans le gap séparant la sortie de la source plasma et la
surface de la cible conductrice. Ce phénomeéne entrainerait pour 'interaction JPEN-cible
conductrice, le rappel des électrons de la surface de la cible conductrice en direction de

la sortie de la source plasma, initiant ainsi une contre-propagation de I'onde d’ionisation.

Les profils d’intensité intégrée de l'onde d’ionisation du JPEN (figure 4-17) montrent
une tres nette augmentation de l'intensité intégrée apres l'instant de contact du front
d’ionisation avec la cible conductrice. Un résultat similaire a été obtenu pour l'interaction

du JPEN d’hélium avec la cible conductrice.
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Figure 4-17. Evolutions temporelles de l'intensité intégrée du JPEP au cours de la propagation de I'onde
d’ionisation en jet libre et en présence de la cible conductrice aux 3 distances (10, 15 et 20 mm). Les fleches
indiquent pour chaque courbe, I'instant de contact de l'onde d’ionisation avec la surface de la cible
conductrice (néon & 2 L.min, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Cette étude a montré que linteraction entre le jet plasma et une cible dépend
essentiellement de la nature de la cible. Cependant, il a été observé que le gaz précurseur

influence certaines caractéristiques telles que la longueur du jet plasma et la vitesse de

propagation du front d’ionisation.

2. Etude des especes réactives du jet plasma

Dans cette partie, nous nous sommes intéressés aux especes générées par le jet plasma.
Comme dans le chapitre 3, cette étude a permis dans un premier temps d’identifier les
émissions des especes générées par le jet plasma et de tracer la distribution spatiale de
certaines especes. Dans un second temps, le couplage de la caméra ICCD a des filtres
interférentiels a permis d’évaluer la contribution des demi-périodes positive et négative

du signal de tension sur les émissions des especes.

Page | 137



I. Alimentation impulsionnelle

2.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles

Le dispositif expérimental (figure 4-18) utilisé pour 'acquisition des spectres optiques du
jet de néon est identique a celui décrit a la section 1.3.1 du chapitre 3. Dans un premier
temps, 'acquisition du spectre optique est réalisée pour le jet libre en positionnant la
fibre optique & 14 mm de la sortie de la source plasma (figure 4-18(a)).
Dans un second temps, les cibles diélectrique (figure 4-18(b)) et conductrice (figure 4-
18(c)) sont placées a 15 mm de la sortie de la source plasma en gardant la position de la
fibre optique inchangée. Les acquisitions ainsi réalisées permettent d’évaluer au plus pres

de sa surface, I'influence de la cible sur les espéces générées par le jet plasma.

OMM == == = ONMMN === == -
|V [14 mm 15 mml [ Jld mm

(a) (b)

Figure 4-18. Schéma du dispositif expérimental de mesure spectroscopique : -(a) en jet libre,

-(b) en présence de la cible diélectrique, -(c) en présence de la cible conductrice.

L’enregistrement du spectre optique de la tranche du jet analysée est réalisé avec un
temps d’intégration de 2 s et moyenné sur 3 acquisitions®™. Le spectre optique du jet
plasma de néon en jet libre (figure 4-19) est dominé par des émissions localisées dans la
région allant de 580 a 750 nm. Cette zone spectrale correspond aux émissions du jaune
[570 & 590 nm], de 'orange [590 a 620 nm]| et du rouge [620 & 750 nm| (Bruno et Svoronos,
(2005)). D’ou la couleur rouge-orangée du jet plasma observée sur les photographies a la

figure 4-1.

% Ces parametres (temps d’intégration et nombre d’acquisitions) sont gardés constants durant toute 1’étude
spectroscopique.
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Figure 4-19. Spectre d’émission du jet plasma en jet libre (néon a 2 L.min™, tension impulsionnelle,
2 kV, 20 kHz).

Ce spectre est en accord avec ceux présents dans la littérature (Tanigh et Tasal, (2017),
Navratil et al., (2006)).

Les émissions de Ne résultent de ’excitation par impact électronique des atomes de Ne
avec un minimum d’énergie de 16,62 eV. L’identification des émissions des atomes de

néon est résumée sur le tableau 4-3.

Niveaux énergétiques

A (nm) Transitions (V)
585 2p° (*P°12) 3p *[1/2] 0 — 2p° (*P°1) 3s *[1/2]° 1 18,97 — 16,85
538 2p° (*P°12) 3p *[1/2] 1 - 2p° (°P°p) 3s *[3/2]° 2 18,73 — 16,62
594 2p° (*P°1p2) 3p ?[3/2] 2 — 2p° (*P°2) 3s *[3/2]° 2 18,70 — 16,62
597 2p° (*P°1p2) 3p ?[3/2] 1 —2p° (*P°0) 3s ?[3/2]° 2 18.69 — 16.62
602 2p° (*P°1p2) 3p ?[1/2] 1 —2p° (*P°2) 3s ?[3/2]° 1 18.73 - 16.67
607 2p” (*P°p0) 3p ?[1/2] 0 — 2p° (*P°0) 3s ?[3/2]° 1 18.71 - 16.67
609 2p” (*P%p0) 3p ?[3/2] 2 — 2p° (*P°%2) 3s ?[3/2]° 1 18.70 — 16.67
614 2p° (*P°2) 3p *[3/2] 2 — 2p° (*P°p) 3s *[3/2]° 2 18.63 — 16.62
616 2p° (*P°1p2) 3p ?[1/2] 1 —2p® (*P°2) 3s ?[1/2]° 0 18.73 — 16.72
621 2p° (*P°p) 3p ?[3/2] 1 —2p° (*P°2) 3s *[3/2]° 2 18.61 — 16.62
626 2p° (*P°12) 3p % [3/2] 1 —2p° (*P°1p2) 3s 2[1/2]° 0 18.69 — 16.72
630 2p” (*P°p0) 3p ?[3/2] 2 — 2p° (*P°2) 3s ?[3/2]° 1 18.63 — 16.67
633 2p° (*P°) 3p ?[5/2] 2 — 2p° (*P°0) 3s 2[3/2]° 2 18.58 — 16.62
638 2p° (*P%) 3p *[3/2] 1 - 2p° (*P°) 3s *[3/2]° 1 18.61 — 16.67
638 2p° (*P%) 3p *[3/2] 1 — 2p° (*P°p) 3s *[3/2]° 1 18.61 — 16.67
640 2p° (*P°;p) 3p ?[5/2] 3 —2p° (*P%2) 3s ?[3/2]° 1 18.56 — 16.62
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650 2p° (*P%2) 3p *[5/2] 2 — 2p° (°P°) 3s *[3/2]° 1 18.58 — 16.67
653 2p° (*P%2) 3p *[3/2] 1 - 2p° (°P°1p) 3s *[1/2]° 0 18.61 — 16.72
659 2p° (*P°12) 3p *[1/2] 1 —2p° (°P°1p) 3s *[1/2]° 1 18.73 — 16.85
667 2p° (*P°12) 3p ?[3/2] 2 -2 ) 3s *[1/2]° 1 18.70 — 16.85
671 2p° (°P°%12) 3p *[3/2] 1 -2 ) 3s ?[1/2]° 1 18.69 — 16.85
692 2p° (°P°s2) 3p *[3/2] 2 — 2p° (°P°1p2) 3s *[1/2]° 1 18.64 — 16.85
703 2p° (*P°p) 3p ?[1/2] 1 —2p° (*P°2) 3s *[3/2]° 2 18.38- 16.61
794 2p° (*P°s2) 3p *[1/2] 1 —2p° (*P°p) 3s *[3/2]° 1 18.38 — 16.67
743 p® (*P%2) 3p *[1/2] 1 —2p° (*P°1p) 3s ?[1/2]° 0 18.38 — 16.72
Tableau 4-3. Identification des émissions de Ne (Kramida et al., (2015), Saloman, (2004))

A Tinstar du spectre du jet plasma d’hélium, celui du jet de néon présente des émissions

identifiées comme provenant des transitions du second systéme positif (N,* (C—B)) et du

premier systeme négatif (No+ (B—X)) de la molécule d’azote. Cependant, contrairement

au spectre du jet plasma d’hélium, les émissions de Nt (B—X) apparaissent en tres faibles

intensités.

Les molécules de N»* (C) résultent des processus suivants (Cicala et al., (2009)) :

- Excitation par impact électronique de 1'état fondamental (X? Yg) vers

I'état (C3TI,) avec un minimum d’énergie de 11,1 eV :

N2 (X' 38, v)+e- N2 (C31I,,v) + e Eq (4.1)
- Collision mutuelle des métastables des états (A3 ¥}) :
Nz (A° 38, v) + N2 (A X, v) » N2 (CP T, v) + N2 (XE X, v) Eq (4.2)
Les émissions radiatives de N," (C—B) se font suivant le processus :
N2 (C*M,,v") » N2 (B3I, v") + hv Eq (4.3)
L’identification des émissions de N,* (C—B) est résumée dans le tableau 4-4.
Ni Niveaux
A (nm) v =7 ) /n.feaux i A(nm) v K , ”
énergétiques (eV) énergétiques (eV)
313 2-1 11,52 — 7,56 380 02 11,03 - 7,77
315 1-0 11,27 - 7,35 399 1-4 11,27 - 8,17
337 0-0 11,03 — 7,35 405 0-3 11,03 - 7,97
353 1-2 11,27 - 7,77 414 3-7 11,75 - 8,75
357 0-1 11,03 — 7,56 420 2-6 11,52 — 8,56
371 2-4 11,52 - 8,17 434 0-4 11,03 - 8,17
375 1-3 11,27 - 7,97

Tableau 4-4. Identification des émissions de N»* (C—B) (Dieke et Heath, (195

Lofthus and Krupenie, (1977)).
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La création des molécules de Nyt (B) se déroule en deux étapes (Martus et al., (2006)) :
1% étape :
- Tonisation Penning de 'état fondamental (X! Yg) par des métastables de néon
avec un minimum d’énergie de 15,6 eV :
N2 (X' %§,v=0)+Ne*> No+ (X2 3F,v) + Ne + e Eq (4.4)

- Transfert de charge :

-

N2 (X' Yf ,v = 0) + Net— Na* (X* 2f ,v) + Ne Eq (4.5)

2tme étape :
- Excitation par impact électronique de I'état (X* 3F) vers I'état (B* Xf) avec un
minimum d’énergie de 3,17 eV :
Not (X238, v) +e >Nt (B2XE V) + e Eq (4.6)
Les émissions radiatives de Nyt (B—X) se font suivant la réaction :
Nzt (B2 X, v) » Not (X2 X} ,v") + hv Eq (4.7)

L’identification des émissions de No™ (B—X) est résumée dans le tableau 4-5.

Niveaux énergétiques

A (nm) vi—v7 (GV)
301 00 18,70 — 15,60
107 0-1 18,70 — 15,85

Tableau 4-5. Identification des émissions de Nyt (B—X) (Dieke et Heath, (1959), Pearse et Gaydon, (1963),
Lofthus and Krupenie, (1977)).
Le spectre du jet plasma de néon présente aussi des émissions identifiées comme
provenant de la molécule hydroxyde (OH) et d’oxygene (O). La molécule de OH est issue
de la dissociation par impact électronique de la vapeur d’eau présente dans I’air ambiant
avec un minimum d’énergie de 10 eV (Li et al., (2012)).

H20 + ee—» H + OH (A2 3+ ,v") Eq (4.8)
Les émissions de OH (A-X) observées se font suivant 1'équation :

OH (A’2Y*,v) - OH (X2 1, ,v") + hv Eq (4.9)

L’identification des émissions de OH (A—X) est résumée dans le tableau 4.6.

niveaux énergétiques

A (nm) v v (GV)
205 3-2 5,50 — 1,36
307 0-0 4,47 - 0,46

Tableau 4-6. Identification des émissions de OH (A—X) (Pearse et Gaydon, (1963), Luque et
Crosley, (1998)).
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Les atomes de O sont issus de la dissociation de la molécule de dioxygene présente dans
lair ambiant suivant les processus (Eliasson et Kogelschatz, (1986), Cosby, (1993),
Popov, (2011)) :
- Impact électronique de 1’état fondamental (X* Y.z ) avec un minimum d’énergie de
5,1 et 7,1 eV respectivement pour les équations (Eq (4.10)) et (Eq (4.11)) :
0:(X3¥z V) +e—>02(A3 %8, v")+e—>0(CP)+0(P) +e. Eq (4.10)
0:(X}Y;,v)+e—-»02(B3Y;,v")+e—>0(GP)+0(D) +e- Eq (4.11)
- Dissociation Penning :

N2*+ 02> N2+ 0 + 0. Eq (4.12)

L’identification des émissions des atomes de O est résumée dans le tableau 4-7.

niveaux énergétiques

A (nm) transitions (eV)
7T 3p "Pias — 3s °S% 10,74 — 9,15
844 3p Po2 — 35 °S% 10,99 — 9,52

Tableau 4-7. Identification des émissions de O (Kramida et al., (2015)).

Les spectres du jet plasma en présence des cibles diélectrique et conductrice sont
présentés respectivement sur les figures 4-18 et 4-19. La présence des cibles engendre une
augmentation de l'intensité des émissions de I'ensemble des especes générées par le jet.
Comme le montre le tableau 4-8, ce phénomeéne est plus important pour la cible
conductrice comparé a la cible diélectrique et concerne principalement les émissions de
Ne (703 nm), OH (307 nm), O (777 nm), N>" (337 nm) dont les intensités par rapport au

jet libre sont multipliées respectivement par 12.1, 9, 8.7, 5.5.

L’étude spectroscopique de Yamada et al., (2016) sur I'interaction entre des jets plasmas
d’hélium et d’argon avec une cible conductrice montre une augmentation des émissions
des especes générées par les jets plasmas a proximité de la surface de la cible. Pour
Yamada et al., (2016), ce phénomene pourrait étre di a la présence d’un champ électrique
local présent au voisinage de la surface de la cible conductrice. La présence de ce champ
local augmenterait la densité des électrons a proximité de la surface de la cible. Il en
résulterait une augmentation de la production des especes générées par impact

électronique soit de maniere directe (Ne, OH, O, N,*) ou soit de maniere indirecte (Ns*).

Par ailleurs, contrairement a l'interaction du jet plasma d’hélium avec la cible

conductrice, I'interaction du jet de néon avec cette derniére ne génere pas d’émissions de
NO (A-X)) et Ny* (B-A).
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Figure 4-20. Spectre d’émission du jet plasma en présence de la cible diélectrique -(a) et de la cible
conductrice -(b) & 15 mm (néon & 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Variations d’intensités

A (nm) Transitions
Diélectrique Conducteur
307 (OH) A2Y*-X211, (0-0) 7 x 1,90 7 x9,00
337 (Ny) C* I, B*TIg(0 -0) 7 x1,80 7 %5,50
391 (N,") B2y i-X2 3k (0-0) 7 x3,03 7 %x3,60
703 (Ne) 3p?[1/2] 1-3s2[3/2]° 2 2 %270 2% 121
777 (O) 3p 5P123 - 35°5°% 7 x5,80 7 x8,70

Tableau 4-8. Variations des intensités des émissions du spectre en présence des cibles.
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2.2. Distributions spatiales des especes générées par le jet

La distribution spatiale des especes générées par le jet plasma en jet libre est présentée
sur la figure 4-21. En raison des faibles valeurs de leurs intensités, les courbes
représentant les distributions spatiales des émissions de OH (307 nm) et Nyt (391 nm)
sont tracées sur un graphique différent de celui de N,* (337 nm), Ne (702 nm) et O

(777 nm). Deux types de distributions spatiales ont été observés :

- Nous observons que les émissions de OH (307 nm), O (777 nm) et Ne (702 nm)
sont maximales a la sortie de la source plasma et diminuent le long du jet plasma. Pour
OH (307 nm), O (777 nm), la diminution des intensités des émissions est progressive,
tandis que pour les émissions de Ne (702 nm) (gaz précurseur) lintensité chute
brutalement sur les 8 premiers millimetres du jet, puis au-dela de 8 mm, elle diminue
progressivement. Une tendance similaire a été observée par Zaplotnik et al., (2015) pour
un jet d’hélium. Ces derniers ont constaté que la distribution spatiale des métastables
d’hélium le long du jet plasma est caractérisée par une décroissance exponentielle” de la
densité de ces métastables sur les premiers millimetres du jet plasma.

- La seconde tendance est observable pour les intensités de N, (391 nm) et de
N>* (337 nm). En effet, les intensités de ces émissions augmentent & la sortie de la source
plasma et atteignent leurs maxima d’intensités respectivement a 11 et 5 mm de la sortie

de la source plasma.

Ces deux distributions ont aussi été observées au cours de I’étude du jet plasma d’hélium
en jet libre®’. L’étude spectroscopique d’un jet plasma d’hélium en jet libre de Chan et
al., (2011) a montré que la distribution spatiale des émissions de OH (307 nm), O (777
nm) et He (706 nm) présente des similarités avec celle de No* (391 nm) et N,* (337 nm).
A la différence que les phases d’augmentations des intensités (de méme que la position
du maximum d’intensité) des émissions de OH (307 nm), O (777 nm) et He (706 nm)

sont localisées a l'intérieur de la source plasma.

% Zaplotnik et al., (2015) mesure une chute de la densité de métastable de 6,5.10" /cm® & 0,5 mm de la

sortie de la source plasma a 1,5.10"/cm?® & 2,5 mm de la sortie de la source plasma.

% Pour le jet plasma d’hélium, la premiere distribution (diminution de l'intensité des émissions depuis la

sortie de la source plasma) a été observée pour OH (307 nm), O (777 nm) et He (706 nm) et la seconde a

été observée pour No* (391 nm) et N,* (337 nm).
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En faisant un parallele avec la distribution des émissions du jet plasma de néon, nous
pouvons supposer que les distributions spatiales des émissions de OH (307 nm),
O (777 nm) et Ne (702 nm) présentent une phase de croissance au cours de laquelle les
intensités de ces émissions atteignent leurs maxima, avant de décroitre. Ainsi, comme
pour le jet plasma d’hélium, la phase d’augmentation des intensités pour ces émissions

serait située a l'intérieur de la source plasma.
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Figure 4-21. Distributions spatiales des émissions des espéces générées par le jet plasma en jet libre (néon
& 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

La distribution spatiale des espéces en présence de la cible diélectrique a 10, 15 et 20 mm
de la sortie de la source plasma est présentée sur la figure 4-22. Globalement, la présence
de la cible diélectrique pour les 3 distances évaluées a une faible incidence sur la
distribution spatiale des émissions des especes évaluées, excepté pour la distribution des
émissions de Nyt (391 nm) et Ne (702 nm). En effet, nous observons que l'intensité des
émissions de No™ (391 nm) augmente a proximité de la surface de la cible, tandis que

pour Ne (702 nm), ce phénomene se produit a proximité de la source plasma.
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Figure 4-22. Distributions spatiales des émissions des especes générées par le jet plasma en jet libre et en
présence de la cible diélectrique & 10, 15 et 20 mm (néon & 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
De par sa présence, la cible conductrice affecte la distribution des especes du jet plasma

étudiées de deux manieres (figure 4-23) :

-Pour OH (307 nm), O (777 nm) et Ne (702 nm), la présence de la cible
conductrice entraine une augmentation des émissions de ces especes a proximité de la
sortie de la source plasma. Par ailleurs, réduire la distance entre la sortie de la source
plasma et la surface de la cible conduit a accentuer cette augmentation, particulierement
pour les émissions de OH (307 nm) et Ne (702 nm).

- Ce phénomene est inversé pour les émissions de No* (391 nm) et N,* (337 nm) ot
I’augmentation des émissions se produit plutot a proximité de la surface de la cible

conductrice.
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L’augmentation des intensités des émissions des especes en présence de la cible

conductrice peut étre attribuée a la combinaison de deux phénomenes :

- La contre-propagation de l'onde d’ionisation secondaire observée lors de
I'interaction JPEN — cible conductrice (section 1.1.2.2.2).

- La présence d’un champ électrique renforcé dans I’ensemble du gap séparant la
sortie de la source plasma avec la surface de la cible et non uniquement a proximité de

la surface de la cible comme le suggeére Yamada et al., (2016).
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Figure 4-23. Distribution spatiales des émissions des especes générées par le jet plasma, en jet libre, en
présence de la cible conductrice & 10, 15 et 20 mm (néon & 2 L.min™, tension impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).
La contribution des alternances positive et négative du signal de tension sur les especes
réactives générées par le jet plasma a été étudiée. Les résultats de cette étude sont

présentés sur la figure 4-24 et résumés dans le tableau 4-9.
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Figure 4-24. Contributions des alternances positive (+) et négative (—) par rapport a l’alternance totale
(%) sur les émissions des especes générées par le jet plasma en jet libre, en présence des cibles diélectrique
et conductrice a 15 mm, la ligne en pointillée indique la position de la cible (néon & 2 L.min™, tension
impulsionnelle, 2 kV, 20 kHz).

Cible diélectrique Cible conductrice
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Longueur . - L " . o . L
Tond Ratio intensité Ratio intensité Ratio intensité Ratio intensité
onde
3 émission émission émission émission
observée » L . L
(o) (positive/totale)  (négative/totale)  (positive/totale)  (négative/totale)
nm
O (777 nm) 0,61 0,39 0,55 0,45
No* (391 nm) 0,71 0,29 0,60 0,40
N," (380 nm) 0,66 0,34 0,32 0,68
Ne (703 nm) 0,76 0,24 0,68 0,32

Tableau 4-9. Contributions des alternances positive et négative du signal de tension sur les especes générées
par le jet plasma. Le ratio d’intensité est calculé a partir de I'intensité intégrée des images présentées.

Pour la cible diélectrique, ’essentiel des émissions provient de l’alternance positive. Ce
résultat est similaire pour la cible conductrice sauf pour la contribution négative de

N,* (380 nm) qui est plus importante que l'alternance positive.

II. Alimentation sinusoidale

Dans cette section, nous nous intéressons aux caractéristiques du jet plasma de néon
alimenté par la tension sinusoidale (tension efficace = 2 kV, fréquence = 20 kHz).
En jet libre (figure 4-25(a)), le jet s’étend sur une longueur de 29 mm, soit 11 mm de
moins que lorsque la source plasma est alimentée par la tension impulsionnelle. A I'instar
des précédentes études, le jet plasma devient intense et étroit lorsqu’il interagit avec une
cible conductrice (figure 4-25(c)). A U'inverse, en présence de la cible diélectrique (figure

4-25(b)), nous observons toujours le phénomeéne d’étalement du jet plasma sur la surface

de la cible.
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15 mm
15 mm

29 mm

Figure 4-25. Photographies du jet plasma : -(a) sans cible, -(b) en présence d'une cible diélectrique,
-(c) en présence d’une cible conductrice. La ligne en pointillée indique la position de la cible
(néon a 2 L.min™, tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).

1.  Etude de la dynamique du jet plasma
1.1. Etude du jet plasma en I’absence de cible (jet libre)

La dynamique du JPEP en I'absence de cible est présentée sur la figure 4-26. Le front
d’ionisation parcourt une distance de 19,5 mm en 3 s, soit une vitesse moyenne de
6,5 km.s'. Comme le montre la figure 4-26, la propagation du front d’ionisation coincide

avec une augmentation du signal de courant durant la demi-période positive du signal
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Figure 4-26. Images de la propagation du JPEP en jet libre (8. 10* accumulations, néon a 2 L.min"!, tension
sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).
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Figure 4-27. Profils des signaux de tension (noir), du courant de déplacement (absence de plasma, bleu) et
du courant total (jet libre, rouge), (néon & 2 L.min™, tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).
Le profil de la vitesse du front d’ionisation est tracé sur la figure 4-28. De méme que
I’ensemble des profils de vitesse étudié pour le JPEP, I’évolution temporelle de la vitesse
du front d’ionisation présente deux phases :

- Une premiere phase (phase I) au cours de laquelle, la vitesse augmente et atteint
une valeur maximale de 9,6 km.s.

- Une seconde phase (phase II) présentant une premiére portion durant laquelle la
vitesse est constante (entre 1100 et 2200 ns) et une seconde portion caractérisée par la

diminution progressive de la vitesse jusqu’a l’extinction du front d’ionisation.
12

Phase 11

10
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Figure 4-28. Evolution temporelle de la vitesse du JPEP en jet libre (néon a 2 L.min, tension sinusoidale,
2 kV, 20 kHz).

La comparaison des caractéristiques des jets plasmas d’hélium et de néon en jet libre,
tous les deux sous tension sinusoidale (tableau 4-10) montre que les distances et les durées

de propagation du front d’ionisation du JPEP de néon sont supérieures a celles du JPEP
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d’hélium. Cependant, les vitesses moyennes et maximales du front d’ionisation sont

sensiblement les mémes pour les deux gaz®'.

D’autre part, 'analyse des signaux électriques (figure 4-29) montre que la décharge est
amorcée beaucoup plus tot dans le néon que dans 'hélium. Un décalage de 9 ps a ainsi
été mesuré. Des résultats similaires a cette derniére observation ont été relevés par
Robert et al., (2015) et Navratil et al., (2006). Ce phénomene s’explique par le fait que
la tension de claquage du néon a pression atmosphérique est plus faible que celle de

I'hélium (Navratil et al., (2006)).

Parametres Néon Hélium
Distance de propagation (mm) 19,5 16

Durée de propagation (ns) 3000 2500
Vitesse moyenne (km.s™) 6,5 6,4
Vitesse maximale (km.s™) 9,6 8,1

Tableau 4-10. Caractéristiques du JPEP en fonction du gaz précurseur pour la tension sinusoidale.

31 Dans le cas du signal de tension impulsionnelle, il a été observé que les vitesses moyenne et maximale
du front d’ionisation du néon étaient supérieures a celles de ’hélium. Nous avons fait I’hypothese a partir
des travaux de Boeuf et al., (2013) et Yousfi et al., (2012) que la densité de pré-ionisation des gaz pourrait

étre a lorigine de ce phénomeéne.
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Figure 4-29. Profils du signal de tension (noir), du courant de déplacement (absence de plasma, bleu) et
du courant total (jet libre, rouge) des jets plasmas de néon -(a) et d’hélium -(b), (néon/hélium a
2 L.min™, tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).

1.2. Etude du jet plasma en présence d’une cible
1.2.1. Interaction JPEP - cible diélectrique

La figure 4-30 montre I'interaction entre le JPEP et une cible diélectrique placée a 15 mm
de la sortie de la source plasma. Le contact entre le front d’ionisation et la cible
diélectrique intervient 2,3 ps apres le début des acquisitions avec la caméra ICCD.
Pareillement a linteraction du JPEP — cible diélectrique sous alimentation
impulsionnelle, il se produit une propagation radiale du front d’ionisation sur la surface

de la cible diélectrique.

Les signaux électriques du dispositif expérimental en présence de la cible diélectrique sont
présentés sur la figure 4-31. Tout comme dans le cas du jet libre, il se produit une
augmentation du signal de courant total a la fois sur les demi-périodes positive et négative

du signal de tension.
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Figure 4-30. Images de la propagation du JPEP en présence d'une cible diélectrique a 15 mm
(8. 10* accumulations, néon & 2 L.min"!; tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).

3000]
2000}

1000}

Tension (V)
(=]
Courant (mA)

— tension

—=3000 — courant de déplacement

| — courant total . ) ) _8

0 20 40 60 80 100
Temps (ps)

Figure 4-31. Profils du signal de tension (noir), du courant de déplacement (absence de plasma, bleu) et
du courant total (jet en présence de la cible diélectrique, rouge), (néon & 2 L.min™; tension sinusoidale,
2 kV, 20 kHz).

1.2.2. Interaction JPEP - cible conductrice

La dynamique du JPEP en présence de la cible conductrice (figure 4-32) montre que
I'intensité lumineuse de 'onde d’ionisation est maximale a l'instant de contact (1,9 ps).
De méme que pour les précédentes études sur 'interaction du JPEP en présence de la
cible conductrice, il ne se produit pas de propagation radiale du front d’ionisation sur la
surface de la cible. De 2 a 3 ps, nous observons la propagation d’un canal d’ionisation
depuis la sortie de la source plasma en direction de la surface de la cible. Précisons
néanmoins que ce canal n’atteint la cible. D’autre part, comparé aux signaux électriques
du jet plasma en jet libre et en présence de la cible diélectrique, 'augmentation du signal
de courant total est beaucoup plus prononcée sur les deux alternances du signal de tension

(figure 4-33).
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Figure 4-32. Images de la propagation du JPEP en présence d’une cible conductrice a 15 mm,
(8. 10° accumulations, néon & 2 L.min™, tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).
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Figure 4-33. Profils du signal de tension (noir), du courant de déplacement (absence de plasma, bleu) et
du courant total (jet en présence de la cible conductrice, rouge), (néon a 2 L.min, tension sinusoidale,
2 kV, 20 kHz).

2. Etude des especes réactives du jet plasma
2.1. Spectre d’émission optique du jet plasma au voisinage des cibles

Le spectre du jet plasma en jet libre lorsque la fibre optique est positionnée a 14 mm de
la sortie de la source plasma est essentiellement dominé par les émissions des atomes de
néon dans les longueurs d’ondes allant de 580 a 750 nm (figure 4-34). Nous distinguons
des émissions peu intenses provenant de OH, O, (N," (C-B)) et (Ns* (B—X)). Les

mécanismes réactionnels de ces especes sont décrits a la section I.2.1.
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Figure 4-34. Spectre d’émission du jet plasma en jet libre (néon a 2 L.min, tension sinusoidale,
2 kV, 20 kHz).

Les cibles diélectrique et conductrice placées a 15 mm de la sortie de la source plasma
induisent une variation des intensités des émissions du jet, sans qu’il ne produise
d’émissions d’especes supplémentaires (figure 4-35). Les coefficients de multiplication des
intensités par rapport au jet libre sont résumés dans le tableau 4-11. Il est délicat de
commenter les coefficients de multiplications de OH et Nyt en raison de leurs tres faibles
intensités au niveau du spectre du jet libre. Globalement, la cible conductrice augmente
de maniere significative l'intensité des émissions du jet plasma. Nous attribuons ce
phénomene a la présence d’un champ électrique renforcé dans I’ensemble du gap séparant

la sortie de la source plasma a la surface de la cible.

Variations d’intensité

A (nm) Transitions
Diélectrique Conducteur
308 (OH) A2y t-X2T11, (0-0) 7 x 5,82 7 x38.6
337 (Ny) C3 I,- B® Mg (0 - 0) 7 % 5,26 7 % 10,2
391 (N,*) B*Yi-X*YF (0-0) 7 X 7,37 7% 6,0
702 (Ne) 353S; - 2p 3P%,1, 2 x 345 2% 11,1
777 (0) 3p 5P1,23 - 35 55°%; 72 x 391 7% 9,65

Tableau 4-11. Variations d’intensités des émissions du spectre en présence des cibles.
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Figure 4-35. Spectres d’émissions du jet plasma en jet présence de la cible diélectrique et conductrice (néon
a 2 L.min™, tension sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).

2.2.  Distributions spatiales des especes générées par le jet

Les distributions spatiales des émissions de OH (307 nm), O (777 nm), Nyt (391 nm),
N, (337 nm) et Ne (702 nm) sont présentées en jet libre et en présence des cibles
diélectrique et conductrice sur la figure 4-36. Les résultats obtenus sont similaires a ceux
présentés dans les précédentes études. La présence de la cible conductrice modifie la
distribution spatiale de l’ensemble des especes générées par le jet plasma.
Pour certaines espéces telles que No* (391 nm) et N,* (337 nm), cette modification se fait
au voisinage de la surface de la cible, tandis que pour OH (307 nm), O (777 nm) et
Ne (702 nm), la modification d’intensité est plus uniforme. La présence de la cible
diélectrique se traduit par une légere augmentation des intensités des espéces générées
par le jet plasma, excepté pour les émissions de N," (337 nm) ou l'augmentation de

I'intensité se fait au voisinage de la surface de la cible.
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3. Energie dissipée dans le plasma

A partir des signaux électriques présentés a la section II.1, nous déterminons 1’évolution
temporelle de 'énergie, en absence de plasma (la décharge est alors éteinte), en jet libre,
en présence des cibles diélectrique et conductrice durant une période entiere du signal de
tension. Le résultat de cette étude est représenté sur la figure 4-37 et résumé dans le

tableau 4-12. Les valeurs d’énergie du jet plasma d’hélium sont rappelées afin d’effectuer

une étude comparative.

300, -
— sans plasma
— jet libre

250 __ (ible en verre
— cible en cuivre

200

Energie (W)
3

50/

% 10 20 30 40 50
Temps (us)

Figure 4-37. Evolutions temporelles de 1’énergie en I'absence de plasma (noir), jet libre (bleu), en présence

d’une cible diélectrique (vert), en présence d’une cible conductrice (noir), (néon & 2 L.min, tension
sinusoidale, 2 kV, 20 kHz).

Energie source plasma (1) Energie plasma (j1.J)
Conditions
Hélium Néon Hélium Néon
Sans plasma 214 -
Jet libre 232 256 18 42
Cible diélectrique 237 265 23 51
Cible conductrice 262 276 48 62

Tableau 4-12. Energies dissipées dans la source plasma et dans le plasma durant une période entiere du

signal sinusoidale sans plasma, en jet libre, en présence des cibles conductrice et diélectrique.

En jet libre, Iénergie dissipée dans le plasma de néon (42 1J) est supérieure a celle

dissipée dans le jet d’hélium (18 pJ). Pour expliquer ce résultat, nous nous basons :
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- D’une part, sur les travaux de Boeuf et al.; (2013) qui montrent que I'énergie
déposée dans la décharge d’un jet plasma d’hélium est essentiellement dissipée par les
électrons (70% de ’énergie totale®).

- D’autre part, sur les travaux de Kim et Rudd, (1994) et de Wetzel et al., (1987)
synthétisés par Navratil et al., (2006) sur la figure 4-38, qui montrent que la section
efficace d’ionisation du néon dont I’énergie seuil est inférieure a celle de I'hélium, est

également supérieure a celle de I’hélium au-dela de ce seuil.

Ces résultats permettent de supposer que pour des conditions expérimentales identiques,
la densité électronique du jet plasma de néon est plus importante que celle du jet
d’hélium. L’énergie dans le plasma étant essentiellement dissipée par les électrons (Boeuf
et al., (2013)), il est compréhensible que I’énergie mesurée dans le jet de néon soit

supérieure a celle du jet d’hélium.
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Figure 4-38. Sections efficaces d’ionisation totale du néon et de I'hélium (Navratil et al., (2006)).
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De méme que pour le jet plasma d’hélium, la présence des cibles diélectrique et
conductrice a pour conséquence d’augmenter la valeur de l'énergie dissipée. Cette
augmentation est plus importante d’une part pour la cible conductrice comparée a la

cible diélectrique et d’autre part dans le néon comparé a I’hélium.

32 Boeuf et al., (2013) montre que sur une énergie totale de 8 1J déposée dans la décharge plasma, environ
5,5 nJ sont dissipés par les électrons, soit 69% de I’énergie totale et le reste de 'énergie (2,5 nJ) est dissipé
par les ions positifs.
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III. Conclusion

Dans cette étude, nous nous sommes penchés sur les propriétés du jet plasma, lorsque le
néon est utilisé comme gaz plasmagene. De nombreux points communs ont été observés
avec le jet plasma d’hélium. En effet le jet plasma de néon se présente pour la transition
positive du signal de tension sous la forme d’un front d’ionisation, tandis que durant la
transition négative du signal de tension, il s’agit plutét d’'un canal ionisé continu. De
méme les résultats de l'interaction du jet avec les cibles ont montré une propagation
radiale du front d’ionisation sur la surface de la cible diélectrique et une contre-
propagation d'une onde d’ionisation secondaire pour la cible conductrice (polarité
négative). Cependant I’étude a montré quelques différences entre les jets d’hélium et de

néon, celles-ci peuvent étre résumées comme suit :

- L’analyse des émissions optiques du jet plasma de néon a montré que le spectre
de ce dernier est dominé par les émissions des atomes de Ne dans les longueurs d’onde
allant de 580 a 750 nm. Ces émissions sont a l'origine de la couleur rouge-orangé du jet.

- De méme l'interaction du jet de néon avec les cibles a montré une augmentation
des intensités des émissions. Cette augmentation est beaucoup plus importante en
présence de la cible conductrice que la cible diélectrique. Cependant, contrairement au
jet plasma d’hélium, la cible conductrice ne génere pas 1’émission d’especes
supplémentaires (NO (A-X)) et N,* (B—A)).

- Pour des conditions expérimentales identiques de flux et de tension, le néon génere
un jet plasma plus long et une onde d’ionisation plus rapide que 'hélium. A partir de la
littérature, nous avons fait I’hypothese que la densité de pré-ionisation du néon pourrait
étre supérieure a celle de I'hélium et ainsi expliquer cette observation.

- L’énergie dissipée dans le plasma avec le néon (42 nJ) est plus grande que celle
avec de I'hélium (18 pJ). Ce résultat pourrait étre di a la différence entre les densités

électroniques des plasmas d’hélium et de néon.
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I. Effet biocide des plasmas

L’aptitude des plasmas froids a inactiver des micro-organismes a incité de nombreux
groupes de recherches a évaluer les plasmas comme possible alternative aux outils
classiques de décontamination (oxyde d’éthyléne, autoclave, etc.). Dans la plupart des
études évaluant 'effet biocide des plasmas, les auteurs se sont focalisés sur les parametres
de la source plasma (type de source, gaz plasmagene ou alimentation électrique), le type
de micro-organisme et le temps de traitement. Cependant, peu d’études se sont
intéressées a des parametres tout aussi importants comme la distance de traitement et
la nature du support traité. L’objectif de ce chapitre est de discuter de 'influence de ces

deux parametres sur l'efficacité biocide des jets plasmas.

I.  Effet biocide des plasmas
1. Introduction sur le monde « invisible » des bactéries

La bactériologie est la branche de la microbiologie qui s’intéresse a l’identification, la
classification et la caractérisation des bactéries. Cette discipline née dans le milieu du
XIX siecle sous 'impulsion des travaux de Louis Pasteur® (1822-1895) et de Robert
Koch* (1843-1910) est a lorigine de nombreuses avancées dans le domaine médical
(décontamination, stérilisation, asepsie, etc.) et de I'agro-alimentaire (pasteurisation et

fermentation controlée).

Les bactéries sont des organismes vivants de petites tailles (de 0,5 & une dizaine de pm)
observables généralement a l'aide d’un microscope. Présents dans tous les milieux
naturels (terrestres, aquatiques et aériens), sur la peau ou dans certains organes de
I’homme et des animaux, ces micro-organismes contribuent a notre bien-étre et

participent au bon fonctionnement de notre écosysteme (Dedet, (2007)) :

- La microflore bactérienne intestinale contribue au processus de digestion par
absorption des nutriments et joue un réle important dans la synthese de certaines

vitamines (B12, K).

3 Chimiste de formation, Louis Pasteur révolutionna la médecine en établissant les bases de la théorie

microbienne des maladies infectieuses et en mettant au point la premiere vaccination antirabique.

3 Robert Koch fut le premier & mettre en évidence la nature pathogéne des bactéries lorsqu’il démontra
que les Bacillus anthracis étaient responsables de 'anthrax (maladie du charbon). Par ailleurs, sa méthode
de culture sur milieu solide (gélose 4+ agar) permit d’isoler et de cultiver la majorité des bactéries

pathogenes.
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- La domestication des bactéries permet d’effectuer des fermentations contrdélées de
certains produits alimentaires (yaourt et fromage).

- De récentes études en génétique ont montré que certaines bactéries ayant recu des
genes humains étaient par la suite capable de fabriquer des protéines utiles en médecine,
telles que linsuline, 'interféron ou des anticorps monoclonaux (Hess et al., (1990),

Baeshen et al., (2014), Spadiut et al., (2014)).

Toutefois, ces micro-organismes indispensables a 1’étre humain peuvent étre a 1’origine

de nombreuses épidémies ou servir a la confection d’armes biologiques :

- En se basant sur les travaux de Ali et al.; (2015), 'OMS estime entre 21.000 et
143.000, le nombre de déces par an provoqués par la bactérie Vibrio cholerae, responsable
de la maladie du choléra.

- La tuberculose, maladie extrémement contagicuse véhiculée par la bactérie
Mycobacterium tuberculosis a affecté environ 10,4 millions de personnes dans le monde
en 2016%.

- Les premiers essais de la « bombe N1 » contenant des spores de Bacillus anthracis

sur I'lle de Gruinard (Ecosse) rendirent cette ile inhabitable pendant plus de cinquante

ans (Dedet, (2007)).

cellule procaryote

réticulum
endoplasmique
rugueux

noyau — complexe de Golgi

cellule eucaryote

Figure 5-1. Cellules procaryote et eucaryote (modifié & partir de www.fossilmuseum.net/Paleobiology/

Paleobiologysegues/ Cells.htm).

% Rapport de ’OMS sur la lutte contre la tuberculose dans le monde.
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Les bactéries, cellules procaryotes se distinguent des cellules eucaryotes (figure 5-1) par
I'absence de noyau et d’autres structures membranaires (organelles). Les bactéries
peuvent étre divisées en deux groupes suivant les propriétés physiques et chimiques de
leurs membranes cellulaires, mises en évidence au moyen de la coloration de Gram
(figure 5-2) (Rodriguez-Chueca et al., (2015)) :

- Les bactéries a Gram négative (Gram —), caractérisées par une membrane
plasmique, une fine couche de Peptidoglycane et une membrane externe.

- Les bactéries a Gram positive (Gram +) dont la couche de peptidoglycane® est
beaucoup plus épaisse, se distinguent des bactéries a Gram — par une absence de

membrane externe (Black, (2012)).
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Figure 5-2. Images de microscopie optique de bactéries : -(a) a Gram négative Escherichia coli (Martin M.

Rotket / Science source), —(b) & Gram positive Clostridium tetani (Biophoto Associates / Science source).

Lorsque certaines bactéries se trouvent dans des conditions défavorables (température
élevée ou épuisements d’éléments nutritifs), une structure extrémement résistante appelée
endospore (figure 5-3) se forme a lintérieur du cytoplasme de la cellule. La bactérie
évolue ainsi de sa forme végétative vers sa forme sporulée. Ce mécanisme de survie
(sporulation) permet a la bactérie’” de rester dans un état de vie ralentie, en attendant

que son environnement redevienne favorable a sa croissance (Black, (2012)).

% Le peptidoglycane est le composant le plus important de la paroi bactérienne. Pour les bactéries a
Gram +, il mesure entre 20 et 80 nm, tandis que pour les bactéries & Gram —, il est évalué en moyenne a

2 nm.

37 Les souches bactériennes pouvant sporuler appartiennent généralement & la famille des Bacillus et
Clostridium.
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Figure 5-3. Observation en microscopie électronique a balayage de spores de Bacillus atrophaeus.

Les spores bactériennes ont une structure multicouche (figure 5-4). Les caractéristiques
des différentes couches pour des spores de type Bacillus sont résumées dans les

paragraphes suivants (Sella et al., (2014)) :

- Le manteau, couche la plus externe de la spore, est composé essentiellement de
protéines. En effet, 50 & 80% de la totalité des protéines contenues dans une spore sont
localisées dans le manteau. Selon Nicholson et al., (2000) et Young et Setlow, (2004)),
le manteau intervient dans les mécanismes de résistance des spores contre de nombreuses
especes chimiques oxydantes telles que le peroxyde d’hydrogene (H20:) et 'ozone (Os).

- La membrane externe est la couche qui enveloppe le cortex. Elle est essentielle a
la formation de la spore, mais n’interviendrait pas dans son mécanisme de résistance
contre les agents chimiques (Nicholson et al., (2000)).

- Le cortex est constitué de peptidoglycane globalement similaire a celui des
bactéries sous formes végétatives®.

- Composée de lipides et caractérisée par une faible perméabilité aux molécules de
petites tailles, la membrane interne protege le noyau de la spore contre les dommages
chimiques de PADN (Setlow, (2006)).

- Situé au centre de la spore et élément vital de la spore, le noyau contient I’ADN,

I’ARN et la majorité des enzymes de la spore.

3 Les différences entre le peptidoglycane du cortex de la spore et celui des bactéries sous forme végétative
sont abordées en détails dans les travaux de Sella et al., (2014).
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mantean

membrane externe
cortex
membrane interne

noyau

(a) (b)
Figure 5-4. —(a) Coupe transversale (Sella et al., (2015)) et —(b) représentation schématique d’une spore

de Bacillus atrophaeus.

2. Les sources plasmas pour la décontamination bactérienne

L’utilisation de sources plasmas pour la décontamination microbiologique peut étre
répartie en deux catégories :

- Les traitements directs, dans lesquels 1’objet a décontaminer est directement placé
dans l'espace de décharge de la source plasma (figure 5-5(a)). L’objectif de tels
traitements est que tous les agents actifs du plasma (UV, particules chargées, especes
réactives, température et champ électrique) participent au processus d’inactivation des
bactéries.

- Les traitements indirects « sélectifs » (figure 5-5(b)), dans ce cas, I'objet a traiter
est positionné aux voisinages de la décharge plasma afin de privilégier ’action de certains
agents actifs (UV ou espeéces réactives).

La décontamination réalisée avec un jet plasma peut étre considérée comme un
traitement direct. En effet, ces dispositifs sont dimensionnés de sorte a acheminer

I'ensemble des agents actifs du plasma vers le site de traitement (figure 5-5(c)).

(a) (b) (c)

Figure 5-5. -(a) traitement direct (Laroussi, (1996)), -(b) traitement indirect (Misra et al., (2014)),
-(¢) traitement avec un jet plasma.

Le tableau 5-1 résume les principaux résultats issus de la littérature sur les effets biocides

des plasmas dans un contexte de décontamination microbiologique.
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Parametres Principaux résultats Bactéries Milieux Références
Membrane de
L . ) FEischerichia coli nitrocellulose
L’efficacité biocide des plasmas est trés souvent proportionnelle au temps de .
Temps de trait ¢ Ainsi le t dinactivation des bactéries traité ¢ Laroussi et al.,
raitement. Ainsi, le taux d’inactivation des bactéries traitées augmente T
traitement ¢ néral . s durée d " ) & Pseudomonas Milieu de culture (2000)
énéralement avec la durée d’exposition au plasma. .
& b P aeruginosa LB (Luria-
Bertani)
Type de Un traitement direct (figure 5-5(a)) produit un effet biocide a la fois plus . Boites de Petri Patil et al.,
. . . , . . ! Bacillus atrophaeus . )
traitement important et plus rapide qu'un traitement indirect (figure 5-5(b)). en polystyrene (2014)
Conditions La puissance injectée dans le plasma conditionne lefficacité biocide du . Deng et al.,
L. . E. coli Amandes
expérimentales  traitement. (2007)
Verre

Composition du
gaz plasmagene

L’ajout d’une quantité relativement faible de dioxygene (O,) dans le gaz rare
accroit la surface biocide, tout en augmentant 'effet biocide du plasma.

E. coli Laroussi, (2015)

Gélose trypticase
soja (TSA)
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Type de surface
traitée

Humidité
relative du gaz
plasmagéene

Acidité de la
solution traitée

Caractéristiques
Gram

Forme sporulée
et forme

végétative

Pour des conditions expérimentales identiques et pour une méme souche
bactérienne, les performances d’inactivations des sources plasmas varient
selon les surfaces traitées.

L’augmentation de I’humidité relative du gaz plasmagene entraine une
augmentation de la performance biocide de la source plasma.

Pour le traitement des milieux liquides, il a été observé que les plasmas
modifiaient Dacidité des solutions traitées. Certaines études ont mis en
évidence une augmentation de 'effet biocide des solutions traitées, lorsque
celles-ci présentaient une valeur de pH inférieur a 4,7.

De nombreuses études font état d’une plus grande efficacité des plasmas sur
des bactéries a Gram — que des bactéries a Gram +.

Les bactéries sous leur forme sporulée sont plus résistantes aux agents actifs
du plasma que sous leur forme végétative.

FE. coli,
Saccharomyces
cerevisiae, L.
monocytogenes

Bacillus atrophaeus

E. coli

FE. coli, S. aureus

Bacillus subtilis

Membrane de
nitrocellulose,
pelures de
différents fruits
(mangue, melon)

Boites de Petri

en polystyrene

Solution aqueuse

Lame de verre

Plaque d’agar

Perni et al.,

(2008)

Patil et al.,
(2014)

Tkawa Satoshi et
al., (2010)

Ma et al., (2008)

Tseng et al.,
(2012)

Tableau 5-1. Principaux résultats concernant les effets bactéricides des plasmas froids.
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II. Matériels et méthodes
1. Souches bactériennes et techniques de culture

1.1. Souches bactériennes

Dans ce travail, deux souches bactériennes ont été utilisées : la souche d’Escherichia coli
ATCC 25922 et la souche de Bacillus atrophacus NRRL B4418 (Steris corporation,
Mentor, OH, 44060, USA).

Escherichia coli (E. coli) est une bactérie a Gram négative connue pour sa capacité a
produire des toxi-infections alimentaires. Naturellement présente dans 1’organisme,
particulierement dans le gros intestin, cette bactérie peut causer de nombreux troubles
au sein de l'organisme (diarrhée, infection urinaire). La souche ATCC 25922 est un
substitut non pathogene de la souche O157 :H7. Isolée a partir d'un échantillon clinique
humain a Seattle en 1996, elle est couramment utilisée comme souche de contrdle de

qualité.

Bacillus atrophaeus est une bactérie a Gram-positive, similaire a Bacillus subtilis.
Cependant elle differe de cette derniere par sa capacité a produire un pigment noir
lorsqu’elle est cultivée dans un milieu contenant de ’azote organique. Les spores de
Bacillus atrophaeus sont souvent utilisées pour évaluer lefficacité des systémes de
stérilisation. Elles sont également employées dans lindustrie comme indicateurs
biologiques pour le controle et la validation de différentes techniques de stérilisation telles

que l'oxyde d’éthylene, la chaleur seche ou humide (Sella et al., (2015)).

1.2. Milieux et conditions de culture

La souche E. coli utilisée dans cette étude est cultivée en milieu trypticase soja (TSB).
Dans un premier temps, une préculture est obtenue en repiquant la souche £. coli d’'un
stock (E. coli + glycérol, le tout conservé a -80 °C) dans 5 ml de milieu frais, incubé
pendant 20 heures a 37 °C sous agitation orbitale de 200 rpm (rotations par minute).
Dans un second temps, 50 pl de la préculture sont ensemencés dans 10 ml de TSB et

incubés pendant 16 heures a 37 °C sous agitation orbitale de 200 rpm.

Page | 171



II. Matériels et méthodes

A la fin de la période d’incubation, la culture est centrifugée pendant 10 min a 5000 x g,
puis le culot bactérien est suspendu de nouveau dans du tampon phosphate stérile (PBS).
L’opération est répétée 3 fois et la culture a été ajustée a 0,1 unité d’absorbance a 600

nim.

2. Caractérisation de la distribution spatiale de I'effet biocide du jet
2.1. Evaluation de la zone d’inactivation générée par le jet

L’étendue de la zone biocide active du jet plasma est évaluée en utilisant deux milieux
de culture distincts : un milieu complet composé uniquement de gélose trypticase soja
(TSA) et un milieu restrictif (TSA + NaCl). Comme nous le verrons a la section II1.2.1,

le milieu restrictif permet de mettre en évidence 1'effet sous-létal du jet plasma.

2.1.1.  Evaluation de la zone d’inactivation avec le milieu complet (TSA)

Une suspension bactérienne d’F.coli est préparée conformément au mode opératoire
mentionné précédemment. Un volume de 100 pl de suspension contenant environ 10°
cellules en phase stationnaire est utilisé pour inoculer des plaques de gélose trypticase
soja (TSA). Les cibles diélectriques et conductrices sont stérilisées, puis placées au centre
de chaque plaque. Les plaques sont par la suite exposées au jet plasma pendant 1, 2.5, 5
et 10 minutes a une distance de traitement de 10 mm. Apres le traitement par plasma,
les plaques sont incubées a 37 °C pendant 24 heures avant de déterminer la surface sur

laquelle la croissance bactérienne a été inhibée. Chaque expérience est répétée 3 fois.

2.1.2. Evaluation de la zone d’inactivation avec le milieu restrictif (TSA
+ NaCl)

Une suspension d’FE. coli est inoculée sur de la gélose trypticase soja contenant entre
1 et 5% de NaCl. Puis, ces plaques sont incubées pendant 48 heures & 37 °C. Le
dénombrement des colonies formées a montré que la concentration maximale de NaCl
pour laquelle la survie des cellules n’est pas affectée est de 3%. La série d’expériences
réalisées avec le milieu complet est répétée en utilisant de la gélose trypticase soja
contenant 3% de NaCl. A la différence qu’apres avoir été exposées au jet plasma, les

plaques sont incubées pendant 48 heures a 37 °C avant de déterminer la zone d’inhibition.
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2.2. Distribution spatiale des especes réactives générées par le jet plasma

De nombreuses méthodes permettent de déterminer la distribution spatio-temporelle des
especes réactives dans la phase gazeuse du jet plasma (spectroscopie optique d’émissions
résolu en temps, caméra ICCD couplée a des filtres interférentiels ou SITF*). Cependant,
peu d’études abordent la problématique de la distribution des especes réactives au niveau
de la surface de la cible en interaction avec le jet. Une des méthodes qui permet d’évaluer
la distribution spatiale de la concentration relative des especes réactives produites par
un jet plasma est basée sur 'utilisation d'un réactif amidon-KI (Kawasaki et al., (2014),
Kawasaki et al., (2017)). Cette méthode qui repose sur la formation d’'un complexe
amidon-I, de couleur bleu foncé, a permis de détecter et de localiser la présence d’especes
réactives de 'oxygene telle que le peroxyde d’hydrogene a l'intérieur de section de tissu

de plantes (Schopfer, (1994)).

Dans cette étude, des échantillons (10 cm x 10 c¢cm) de membrane de nitrocellulose
(Amersham Protan 0,45 pm, GE Healthcare Life Sciences) ont été imbibés dans une
solution contenant 10 g.I'' d’amidon soluble (Acros Organics) et 0,05 mol.L! de KI
(Acros Organics). Apres avoir été immergées dans la solution amidon-KI, les membranes
sont séchées a air libre pendant 20 minutes avant d’étre placées sur une couche d’agar
de 5 mm d’épaisseur. Les cibles conductrices ou diélectriques (1 mm x 1 mm) sont placées
au centre de chaque membrane, puis exposées au jet plasma pour différents temps de
traitement (1, 2.5, 5 et 10 min). Pour chaque temps d’exposition, la surface ot la réaction

chimique a eu lieu est estimée pour une distance de traitement de 10 mm (figure 5-6).

Figure 5-6. Exposition au jet plasma d’un échantillon de nitrocellulose en présence d'une cible diélectrique.

3 Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier.
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3. Evaluation de lefficacité sporicide du jet
3.1.  De l'inoculation de la cible a la récupération des spores

Une suspension de spores de Bacillus atrophacus NRRL B4418 a été inoculée sur les
supports diélectriques et conducteurs. Chaque support (5 mm X 5 mm) préalablement
stérilisé est inoculé par une goutte (spot) de 2 pl de suspension de spores, ce qui
correspond a environ 10° CFU/spot. Apres inoculation, les échantillons sont séchés
pendant une heure a température ambiante a lintérieur du poste de sécurité
microbiologique (PSM). Le diametre des inocula mesuré a I’aide d’un microscope Leica

DM500 (Leica Microsystems, Wetzlar, Allemagne) est de 3,4 + 0,3 mm.

Par la suite, les échantillons sont placés a 10, 15 et 20 mm de la sortie de la source et
exposés au jet plasma pendant 1, 2.5, 5 et 10 minutes. Apres le traitement, les spores ont
été récupérées dans 1 ml de tampon phosphate stérile (PBS) contenant 0,1% de Tween 80
(Sigma Aldrich, Allemagne) par agitation au vortex pendant 1 minute. Pour favoriser la
germination des spores survivantes, les spores sont activées par choc thermique. Les
échantillons sont plongés dans un bain marie a 75 °C pendant 30 minutes, puis dans un

bain de glace pendant 15 minutes.

Transfert 100ul  Transfert 100yl Transfert100ul  Transfert 100 pl

Y
0.9mL 0.9mlL 0.9mL 0.9mL
\ |
\ /
Cible (verre \j \ / \_ / \‘,-/
ou cuivre) Dilution : 10° 10t 10° 10°

Transfert 100 pL sur des plaques TSA

OQQOQ

1:10,000 1:100,000

Figure 5-7. Dénombrement sur de la gélose coulée « spread plate method ».

Page | 174



Chapitre 5 - Efficacité biocide des jets plasmas

Les bactéries survivantes sont dénombrées par la méthode de numération sur des plaques
de gélose. La suspension bactérienne subit une série de quatre dilutions progressives au
1/10. A partir de chaque dilution, 100 ul sont déposés sur la surface d'une boite de Pétri
contenant 15 ml de milieu TSA (figure 5-7). Apres incubation & 37 °C pendant 24 heures,
les bactéries sont dénombrées sur la plaque permettant d'observer entre 30 et 300 colonies

nettement séparées. Chaque expérience est répétée 3 fois.

La survie des spores est exprimée & partir de la relation log [N] ot N est le nombre moyen
de colonies formées apres le traitement par plasma (CFU) et Ny, le nombre moyen de
colonies pour un échantillon non-traité (échantillon de controle). Apres le décompte des
colonies, les courbes de survie représentant 1’évolution temporelle du nombre de bactéries

ayant résisté aux agents actifs du plasma ont été ajustées en utilisant GInafFit".

3.2. Modélisation mathématique des cinétiques de survie

L’introduction de modeles mathématiques dans un contexte d’inactivation des bactéries
remonte aux travaux de Kronig et Paul (1897) et de Chick (1908). En effet, Kronig et
Paul (1897) évaluant 'effet bactéricide du chlorure de mercure (HgCly) sur des spores de
Bacillus anthracis ont mis en évidence une action graduelle dans le temps du HgCl, sur
les bactéries Bacillus anthracis. Chick (1908) analysant les travaux de Kronig et Paul
(1897) a noté que les courbes de survie présentaient une évolution logarithmique entre le
nombre de bactéries survivantes a l’exposition du chlorure de mercure et le temps
d’exposition. En faisant une analogie avec la théorie cinétique des réactions chimiques de
premier ordre, ce dernier proposa léquation différentielle (Eq (5.1)) pour décrire

I’évolution temporelle de la survie des bactéries :

T8 = —k xN() Eq (5.1)

La résolution de cette équation a permis d’exprimer la survie des bactéries a un instant
t, en connaissant le nombre de bactéries initiale Ny et le coefficient d’inactivation

bactérien (k) :

N(t) = Ny, X exp(—k.t) Eq (5.2)

W GInaFit est un module complémentaire du logiciel Microsoft Excel développé par Geeraerd, Valdramidis,
et Van Impe (2005). Il permet a partir de modeéles mathématiques adaptés a la survie microbienne d’aider
a 'interprétation des données expérimentales.
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L’équation Eq (5.2) connue sous le nom de modele logarithmique linéaire ou modele de
Chick-Watson, constitue le premier modele mathématique sur la cinétique d’inactivation
des bactéries. Il a permis a Chick (1908) de quantifier 'influence d’'un parametre
secondaire tel que la température sur un procédé de décontamination chimique a base de

phénol sur des Bacillus anthracis.

Le modele de Chick-Watson est basé sur le principe que ’ensemble des micro-organismes
qui forment une population présente une sensibilité identique face a un processus de
décontamination. Cependant, de nombreuses études notamment dans le cadre de la
décontamination microbiologique par effet thermique ont montré que certaines
populations bactériennes étaient réparties en deux sous-populations (Humpheson et al.,
(1998), Corradini et al., (2007)). Chaque sous-population, inactivée indépendamment, est
caractérisée par un coefficient d’inactivation proportionnel a sa sensibilité face au
processus de décontamination. La cinétique d’inactivation de ces sous-populations est

décrite par le modéle de Cerf ou modéle biphasique linéaire (Eq (5.3)) :
N(t) = Ny (f X exp(—k;.t) + (1 —f) X exp(—Kk,.t)  Eq (5.3)

Avec :
- ki : coefficient d’inactivation de la population sensible
- f: proportion initiale de la population sensible
- ko : coefficient d’inactivation de la population résistante

- (1-f) : proportion initiale de la population résistante

Dans notre étude, les modeles de Chick-Watson et de Cerf sont utilisés pour étudier la
cinétique d’inactivation des spores de Bacillus atrophaeus inoculés sur les différentes
cibles. La qualité d’ajustement de chaque modele est évaluée a 'aide du coefficient de
corrélation (R?) et de l'erreur quadratique moyenne (EQM). Un ajustement de bonne
qualité est caractérisé par une forte valeur de R? (proche de 1) et une faible valeur de

I'EQM (proche de 0). Les résultats de cette étude sont résumés dans le tableau 5-2.

Page | 176



Chapitre 5 - Efficacité biocide des jets plasmas

R? EQM
Cibles et distances
Chick-Watson Cerf Chick-Watson Cerf
&:’ 10 mm 0,8225 0,9929 0,8998 0,3125
g 15 mm 0,9167 0,9918 0,5445 0,2965
§ 20 mm 0,6530 0,9949 0,6805 0,1434
% 10 mm 0,9291 0,9908 0,1132 0,0707
‘g 15 mm 0,9534 0,9702 0,0977 0,1354
%J 20 mm 0,9485 0,9666 0,1315 0,1834

Tableau 5-2. Valeurs du coefficient de corrélation et de ’erreur quadratique moyenne en fonction des cibles

conductrice et diélectrique pour les trois distances de traitement.

Pour la cible conductrice, les valeurs de R? et de TEQM pour les trois distances de
traitement (10, 15 et 20 mm) montrent clairement que le modele de Cerf est plus adapté
que celui de Chick-Watson pour étudier la cinétique d’inactivation par plasma des

Bacillus atrophacus. Ce résultat est confirmé sur la figure 5-8(a).

Pour la cible diélectrique, les résultats de 1’étude sont différents, particulierement pour
les distances de traitement de 15 et 20 mm. En effet, les valeurs de R? sont plus élevées
pour le modele Cerf. En revanche, les valeurs de 'EQM sont plus faibles avec le modele
Chick-Watson. Néanmoins, la représentation graphique des données expérimentales
(figure 5-8(b)) montre que la cinétique d’inactivation par plasma des Bacillus atrophaeus

inoculés sur la cible diélectrique est mieux décrite par le modele de Chick-Watson.
6-

. ‘Ir . )
5 ﬁ\.

@ valeurs expérimentales
—— modéle de Chick-Watson
—— modéle de Cerf

Survie [log(N)]
W £y

Survie [log(N))
W

(]

1} @ valeurs expérimentales
=—— modéle de Chick-Watson I
—— modéle de Cerf ( ))

(a)
% 2 4 6 8 10 % 2 4 6 8 10
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Figure 5-8. Ajustement des courbes de survies des spores de Bacillus atrophaeus inoculées sur les cibles
conductrice —(a) et diélectrique —(b) par les modeles de Chick-Watson et de Cerf (hélium & 2 L.min,

distance de traitement de 10 mm).
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4.  Caractérisation des modifications morphologiques produites par
I’exposition au jet plasma par microscopie électronique a balayage

Afin de mettre en évidence les effets du plasma sur la morphologie et les dimensions des
spores de Bacillus atrophaeus, les échantillons conducteurs et diélectriques traités sont
examinés par microscopie électronique a balayage (MEB). Les analyses ont été réalisées
au centre de microscopie électronique appliquée a la biologie (CMEAB) de 'université

Toulouse 3, Paul Sabatier.

4.1. Principe de fonctionnement du microscope électronique a balayage

(MEB)

La microscopie électronique a balayage (MEB) est une technique d’observation de la
topographie de la surface d’un échantillon. Les images obtenues par MEB ont une grande
profondeur de champ (100 fois celle de la microscopie optique pour un méme
grandissement) et une résolution de 'ordre du nanometre (Ruste, (2013)). Un MEB est
constitué de trois parties : un étage d’émission d’électrons primaires, un étage de

focalisation de ces électrons et un étage de détection de particules (figure 5-9).

Etage d’émission 4
des électrons
Faisceau d'électrons
primaires
Condensateur n®1
(lentille électromagnétigque)
Etage de focalisation
Condensateur n®2
Bobinage de balayage
- Condensateur finale
r Faisceau d’électrons secondaires
Etage de détection -
des électrons

Détecteur d'électrons
secondaires

Echantillon

Figure 5-9. Schéma de principe d’un microscope électronique a balayage (MEB).
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Les électrons primaires sont produits par un canon a électrons constitué principalement
d’un filament de tungsténe (cathode). Ce dernier est chauffé par I’application d’une haute
tension et permet de générer un faisceau d’électrons primaires énergétiques entre la
cathode et 'anode (a la masse). Ces électrons primaires traversent ensuite I’étage de
focalisation dans lequel le faisceau est canalisé vers la zone d’observation de 1’échantillon.
Les électrons sont focalisés par un ensemble de lentilles électromagnétiques constituant
la colonne électronique du microscope. Le role de cet étage est de canaliser les électrons
primaires sur la surface de I’échantillon et de balayer la zone a analyser avec ce spot

électronique (environ 1 nm de diametre).

4.2. Préparation des échantillons

Les échantillons conducteur et diélectrique sont préparés de la méme facon que pour
I'étude de Defficacité sporicide du plasma (section I1.3). Apres avoir été exposés au jet
plasma pour des temps de traitement de 1, 5 et 10 minutes, pour une distance de
traitement de 10 mm, ces échantillons sont observés au microscope électronique a
balayage (Quanta 250 FEG FEI, Thermo Fisher Scientific). Dans le but d’améliorer le
contraste des images observées, les échantillons sont préalablement recouverts dune
couche de platine d’environ 10 nm en utilisant un systeme de dépdt de couches minces

par plasma (Leica EM MEDO020, Leica Microsystems).

A partir des images de MEB, une étude de 'effet des plasmas sur la longueur des spores
est réalisée en mesurant plus de 300 spores par échantillon observé. Les mesures sont
réalisées en utilisant le logiciel Leica Application Suite version 3.4.0 (Leica Microsystems,
Suisse). Toutes les données sont exprimées comme moyenne + ¢ (n=3) et la significativité
statistique de la différence entre ces longueurs est calculée par 'analyse de la variance
(ANOVA) en utilisant le langage de programmation R. Les différences avec des valeurs

de p < 0,05 ont été considérées comme significatives.
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III. Résultats et discussions

1. Influence de la nature de la cible traitée sur la distribution spatiale de

I’effet biocide du jet plasma

La figure 5-10 représente ’évolution de la surface d’inactivation du jet lorsqu’une cible
diélectrique ou conductrice est placée au centre d'une plaque de TSA inoculée avec des
bactéries d’FE.coli. Nous observons que pour les deux cibles traitées, la surface
d’inactivation augmente avec le temps de traitement. Cependant, il est a noter que les
valeurs des écart-types sont plus importantes dans le cas du diélectrique que pour la cible
conductrice. Cette derniere observation peut étre expliquée par le comportement du jet

au niveau de l'interface plasma - surface.

_!_ cible conductrice

—!— cible diélectrique

Surface (cm?)

2 a 6 8 10

Temps (min)
Figure 5-10. Evolutions de la distribution spatiale de effet biocide du jet plasma en présence des cibles
diélectriques et conductrices, en fonction du temps de traitement.
Comme le montre la figure 5-11, lorsqu’il interagit avec une cible conductrice, le jet
plasma est focalisé sur un point de contact. Ce phénomene qui traduit une certaine
stabilité du jet au voisinage de la surface de la cible assure une délimitation reproductible

de la surface d’inactivation du jet plasma.

Figure 5-11. Photographie du jet plasma d’hélium interagissant avec une cible conductrice.
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Pour la cible diélectrique, la figure 5-12 montre que la distribution spatiale du plasma
sur la surface de la cible n’est pas reproductible aux extrémités de la zone d’étalement
du plasma. Ce phénomene peut étre a l'origine des valeurs plus élevées des écart-types
lors de l'interaction du jet plasma avec la cible diélectrique. Enfin, nous observons une
surface biocide létale moyenne plus grande pour la cible diélectrique (5,89 cm?) que pour
la cible conductrice (4,72 cm?). Ce résultat mis en relation avec la distribution de la

production d’especes réactives sera débattu a la section a la section III.2.

-— -—

Figure 5-12. Photographies du jet plasma d’hélium interagissant avec une cible diélectrique (figure reprise
de la section 1.2.2.1.1 du chapitre 3).

La méme expérience réalisée avec un milieu restrictif (TSA + 3% NaCl) a montré une
surface d’inactivation plus importante dans le milieu restrictif (figure 5-13(b)) que dans
le milieu complet (figure 5-13(a)). Nous observons que la surface biocide sous-létale se
situe entre les surfaces létale et non-létale (figure 5-13(b’)). Ce résultat confirme les
études de Perni et al., (2008b) sur la capacité des plasmas a provoquer des dommages
sous-létaux au niveau des micro-organismes. La possibilité de localiser la surface biocide
sous-létale causée par le jet plasma offre une perspective intéressante a cette étude, car

cela permet d’évaluer la résistance des bactéries aux effets du plasma*.

L’évolution temporelle des différentes surfaces biocides (figure 5-14) a montré une valeur
moyenne de la surface biocide sous-létale pour la cible diélectrique (2,16 cm?) légérement
supérieure a celle pour la cible conductrice (1,76 cm?). Ce résultat est en accord avec

ceux obtenus pour la surface biocide létale (figure 5-10).

4 Cette partie sera abordée plus en détail dans les perspectives de cette étude.
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surface biocide létale surface biocide létale & sous-1é¢tale surface biocide sous-1étale

(b) (b”)

Figure 5-13. Mise en évidence de la capacité du jet plasma a produire des dommages sous-létaux : -(a)

surface biocide létale en milieu complet (TSA), -(b) surface biocide létale et sous-létale en milieu restrictif
(TSA+3% NaCl), -(b’) surface biocide sous-létale obtenue a partir de la différence des surfaces ci-avant.

La capacité des plasmas a engendrer des lésions sous-létales ne doit pas étre confondue
avec leur aptitude a mettre les bactéries dans un état viable mais non cultivable
(Dolezalova et Lukes, (2015)). En effet, bien qu’étant vivante, une bactérie viable mais
non cultivable est incapable de produire des colonies dans un environnement normal*.
En revanche, une bactérie présentant des lésions sous-létales conserve son aptitude a se
répliquer. Elle est donc capable de former des colonies si son environnement lui est

favorable, d’ou 'utilisation du NaCl pour inhiber cette capacité.

-8 TSA -8 TSA
~®- TSA + Nacl ~@- TSA + Nacl
10| - & - (TSA + Nacl) - TSA 10 - & - (TSA + Nacl) - TSA

Surface (cm*® )

Surface (cm” )

6
Temps (min) Temps (min)

Figure 5-14. Influence de la nature de la cible traitée sur les différentes surfaces biocides du jet plasma :
-(a) cible diélectrique et —(b) cible conductrice, en fonction du temps de traitement.

2 Sous certaines conditions (présence de stimuli tel que le pyruvate de sodium), les bactéries viables mais
non cultivables peuvent retrouver une activité métabolique normale et redevenir cultivable dans un
environnement normal (Ding et al., (2017)).
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2. Influence de la nature de la cible traitée sur la distribution spatiale des

especes réactives

La figure 5-15 montre la surface de réaction entre le réactif amidon-KI et les especes
réactives générées par le jet plasma en présence d’une cible diélectrique pour un temps
de traitement de 1 minute et une distance de traitement de 10 mm. Nous observons que
la réaction se produit sur une surface beaucoup plus large que le point de contact du jet
avec la cible. Des résultats similaires portant sur l'interaction de jets plasmas de He et
He/O; avec un fantéme d’agarose contenant le réactif Kl-amidon ont été obtenus par

Kawasaki et al., (2016).

point de contact du
jet plasma avec la
cible en verre

Figure 5-15. Distribution spatiale des especes réactives en présence d’une cible diélectrique pour un temps
de traitement de 1 minute et une distance de traitement de 10 mm.

Les résultats de 'étude de Kawasaki et al., (2014) ont montré une surface de réaction
plus grande pour le jet He/O, que pour le jet He (figure 5-16), mettant ainsi en évidence

I'importance de la composition du gaz plasmagene dans la production d’especes réactives.

Figure 5-16. Surfaces de réaction des jets plasmas avec un fantdéme d’agar : -(a) jet de He, -(b) jet
He + 0,5% O, (Kawasaki et al., (2014)).
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La distribution spatiale des especes réactives sur la surface du réactif Kl-amidon en
présence des cibles diélectrique et conductrice présente une évolution temporelle similaire
(figure 5-17). En effet, pour les deux cibles, nous observons une rapide augmentation de
la surface de la réaction durant les 100 premieres secondes, suivie d'une stabilisation de
cette derniere de 100 a 600 secondes. Lorsque nous comparons les surfaces apres 600
secondes de traitement, nous notons que celle correspondant a 1’échantillon conducteur
(12 cm?) est inférieure a celle du diélectrique (15 cm?). Ce résultat mis en parallele avec
la distribution spatiale de 'effet biocide du jet plasma (section II1.1) permet de supposer

que les especes réactives de l'oxygene sont les principaux agents d’inactivation des

bactéries.
14 A
12 A
— 101
£
E g- § 5
g -%¥— cible conductrice
1]
E 6 —@- cible diélectrique
4 -
2 -
0 -
0 100 200 300 400 500 600
Temps (s)

Figure 5-17. Evolutions de la distribution spatiale de la production d’espéces réactives du jet plasma en
présence de cibles diélectrique et conductrice, en fonction du temps de traitement.

Concernant la différence entre les dimensions des surfaces de réactions, un résultat
similaire a nos travaux a été observé dans I’étude de Wang et al., (2016). Ces derniers
font interagir un jet plasma He/O, avec des substrats de différentes conductivités : une
cible en verre et une cible en silicone sur lesquelles, une fine couche (4 pm) de parylene
a préalablement été déposée. Leur étude montre que pour un temps de traitement
relativement long (45 — 50 s), la gravure de la couche de paryléne par le jet plasma se
fait sur une plus grande surface dans le cas de la cible en verre (figures 5-18(a—c)) que

pour la cible en silicone (figures 5-18(d—f)).
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Par ailleurs, les résultats du modele de Norberg et al., (2015) montrent que les especes
réactives générées par un jet plasma en interaction avec une cible sont reparties sur une
surface plus grande pour une cible diélectrique comparé a une cible métallique.
L’explication la plus probable a ce phénomene réside en la formation dune onde
d’ionisation surfacique dans le cas de I'interaction du jet plasma avec la cible diélectrique.
En effet, celle-ci durant sa propagation sur la surface de la cible diélectrique va générer
par la méme occasion des especes réactives. L’interaction du jet plasma avec la cible
conductrice n’engendrant pas d’onde d’ionisation surfacique, il est compréhensible que la
production des espéces réactives se fasse dans le cas d'une cible conductrice sur un plus
petit rayon que pour une cible diélectrique. Cependant, la surface biocide ne doit pas étre
confondue avec lefficacité biocide. Ce dernier point est abordé dans le paragraphe

suivant.

300 pm

Figure 5-18. Evolutions de l'interaction entre un jet plasma et des cibles constituées de 4 pm d’une couche
de paryléne déposée sur des matériaux de différentes conductivités : substrat en verre -(a) 2 s, -(b) 12 s, -
(c) 50 s et un substrat en silicone -(d) 2 s, -(e) 12 s, -(f) 45 s (modifié a partir de Wang et al., (2016)).

3. Influence de la nature de la cible traitée sur l'efficacité sporicide du jet

plasma

Les courbes de survie des spores de Bacillus atrophaeus inoculées sur les deux types de
cibles et exposées au jet plasma montrent une efficacité biocide plus importante pour la
cible conductrice (figure 5-19(a)) comparé a la cible diélectrique (figure 5-19(b)). En effet,
pour un temps de traitement 10 minutes et une distance de traitement de 10 mm, nous
obtenons une réduction de la charge des spores de 5 et de 0,7 log respectivement pour la

cible en conductrice et la cible diélectrique.
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Figure 5-19. Courbes de survie ajustées : -(a) cible conductrice (modele de Cerf), -(b) cible diélectrique
(modele de Chick-Watson).

Les conditions expérimentales étant identiques®, l'efficacité sporicide du jet plasma
nettement plus importante pour la cible conductrice pourrait étre attribuée a la valeur
élevée de sa conductivité (6.0 10" S.m™). En effet, les études spectroscopiques présentées
a la section 1.3 du chapitre 3, de méme que celle de Yamada et al., (2016)* ont montré
une forte augmentation des émissions des especes réactives produites par le jet plasma a
proximité de la surface conductrice. Selon Yamada et al., (2016), ce phénomene serait dit
a la présence d’un champ électrique local au voisinage de la cible, qui accélererait les
électrons et par la méme occasion augmenterait la production d’espeéces réactives biocides

crées directement (OH, O) ou indirectement (NO) par impacts électroniques.

Les travaux de Hasan et Bradley, (2015), Guaitella et Sobota, (2015) évoquent la
présence d’un champ électrique renforcé au voisinage de cibles diélectriques interagissant
avec des jets plasmas. L’hypothese la plus probable est que le champ électrique local pour
une cible conductrice serait plus intense que pour une cible diélectrique. Cette hypothese
pourrait expliquer la plus grande production d’especes réactives et la plus grande
efficacité sporicide du jet plasma en présence de la cible conductrice par rapport a la

cible diélectrique.

Pour la cible conductrice, les résultats montrent clairement que la distance de traitement

a un impact important sur l'efficacité biocide du plasma. En effet, nous observons une

3 Alimentation électrique : tension impulsionnelle, 20 kHz, 2 kV ; gaz plasmagene : hélium & 2 L.min’,
température et humidité relative de la salle d’expérimentation : 20 °C, 40%.

4 Précisons que pour 'étude de Yamada et al., (2016), la cible conductrice en interaction avec le jet plasma
est reliée a la masse.
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réduction de 5, 4 et 2 log respectivement pour les distances de traitements de 10, 15 et

20 mm.

Afin d’évaluer l'influence de la distance de traitement sur Defficacité biocide du jet
plasma, les courbes de survie ont été ajustées avec le modele biphasique de Cerf (figure
5-19(a)). Les coefficients d’inactivations pour les trois distances de traitement sont

reportés dans le tableau 5-3.

Nous observons une augmentation des coefficients d’inactivations des spores de Bacillus
atrophaeus avec une diminution de la distance de traitement. Lorsque la cible est a 10 et
15 mm de la sortie de la source plasma, l'inactivation porte sur les deux types de
populations, tandis qu’a 20 mm, les bactéries résistantes semblent peu affectées par

I’exposition aux agents actifs du plasma.

Une hypothese sur 'existence d'une distance critique, en-dessous de laquelle la présence
de la cible conductrice modifierait les phénomenes physiques plasmas® a été faite dans le
chapitre 3. Les résultats de cette étude permettent d’élargir ce raisonnement a l’efficacité
biocide du jet plasma. Ainsi, nous supposons que l'inactivation de la population résistante
de spores de Bacillus atrophaeus inoculés sur la cible conductrice n’est possible que pour

une distance de traitement inférieure a 20 mm.

Distances k; (min™) ko (min™)
10 mm 6,5 0,72
15 mm 3,13 0,67
20 mm 2,56 0,12

Tableau 5-3. Coefficients d’inactivations par plasma des spores de Bacillus atrophaeus inoculées sur une
cible conductrice, ki : coefficient d’inactivation de la population sensible aux agents du plasma, ks:
coefficient d’inactivation de la population résistante aux agents actifs.

Pour la cible diélectrique, nous observons au bout de 10 min de traitement, une réduction
de la charge bactérienne inférieure a 1 log quelle que soit la distance de traitement. La

faible incidence de la distance de traitement est traduite par la faible variation du

coefficient d’inactivation pour les trois distances évaluées (tableau 5-4).

11 a été observé un amorcage de la décharge et une propagation de I'onde d’ionisation 50 ns en avance
comparé au cas du jet libre (chapitre 3, section 1.2.2.1).
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Cette étude démontre qu’en fonction du type de cible traitée par plasma, la distance de
traitement peut étre considérée comme un parametre tout aussi important que les
parametres classiques (temps de traitement, composition du gaz plasmagene, humidité

relative, etc.).

Distances k
10 mm 0,20
15 mm 0,22
20 mm 0,26

Tableau 5-4. Variations des coefficients d’inactivations de Chick-Watson dans le cas d’une cible en verre.

4. Influence de la nature de la cible traitée sur la morphologie des spores

En général, l'inactivation des spores par plasma est attribuée a trois principaux
mécanismes : les dommages a ’ADN dus a I'action des UV, la désorption et la gravure
(Moisan et al., (2001)). Dans notre étude, les images obtenues par microscopie
électronique & balayage (MEB) ont mis en évidence un phénomeéne de gravure au niveau
du manteau et des différentes couches des spores de Bacillus atrophaeus (figure 5-20).
D’une part, nous observons que la profondeur de la gravure augmente avec le temps
d’exposition et d’autre part, nous notons que pour un méme temps de traitement, la
gravure est beaucoup plus prononcée pour les spores inoculées sur la cible conductrice

que celles sur la cible diélectrique.
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(b) conductrice

(a) controle

1 min

(c) diélectrique

1 min

Figure 5-20. . Images de microscopie électronique & balayage de spores de Bacillus atrophaeus : -(a) non

traitées par plasma (contrdle), -(b) et —(c¢) exposées au jet plasma pour des temps de traitement de 1, 5 et

10 min a une distance de traitement de 10 mm.
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La longueur des spores a été mesurée afin de quantifier I'influence du type de cible sur
la profondeur de gravure. Tout comme les travaux de Shen et al., (2014) sur I'inactivation
de spores de Bacillus subtilis par un jet plasma d’argon, les résultats de I’étude (figure
5-21) ont mis en évidence une diminution de la taille des spores avec une augmentation

du temps d’exposition.

-
w

et
o
1

Longueur (pm)

0 min 1 min 5 min 10 min
Durée d’exposition
— conductrice

E diélectrique

Figure 5-21. Longueurs des spores de Bacillus atrophaeus en fonction du temps de traitement et du type
de cible.

D’autre part, nous observons que pour un temps de traitement identique, la longueur des
spores inoculées sur la cible diélectrique est plus petite que celle des spores inoculées sur
la cible conductrice. Ce résultat plutét inattendu peut étre expliqué par un mode de
gravure des spores différent d’une cible a 'autre. En effet, il peut étre envisagé que la
gravure des Bacillus atrophaeus inoculées sur la cible conductrice se fasse, certes en
profondeur mais que celle-ci ne soit pas homogene (figure 5-22(b)). Ainsi, le faisceau
d’électrons (environ 1 nm) du microscope électronique distingue plus aisément le
phénomene de gravure. A 'opposé pour la cible diélectrique, la gravure pourrait étre plus
homogene et de ce fait, présenter peu de relief (figure 5-22(c)). Des mesures
supplémentaires avec une technique d’observation telle que la microscopie a force

atomique permettraient de valider ou d’invalider cette hypothese.
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(c)

Lo L¢ Ly

Lo > Le> Ly

L, : Longueur des spores non traitées (contdle)
Lc : Longueurs des spores inoculées sur la cible conductrice traitée par plasma

Ly : Longueurs des spores inoculées sur la cible diélectrique traitée par plasma
Figure 5-22. Représentations schématiques des possibles modes de gravure des Bacillus atrophaeus sous

leffet du jet plasma.

1V. Conclusion

Dans cette étude, nous avons évalué l'influence du type de cible et de la distance de
traitement sur 'effet biocide des jets plasmas. Les résultats ont mis en évidence une plus
grande surface biocide pour la cible diélectrique contre une plus grande efficacité biocide
pour la cible conductrice. Par ailleurs, il a été observé qu’en fonction du type de cible
traitée, la distance de traitement peut influencer de maniere importante 1'effet biocide
des jets plasmas. Enfin, la microscopie électronique a balayage a mis en évidence un
phénomene de gravure au niveau des couches des spores de Bacillus atrophaeus et une

influence de la nature de la surface sur la taille des spores traitées.
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CONCLUSION GENERALE

Au cours de ce travail, différents parametres influencant les propriétés physiques et
biocides d'un jet plasma a pression atmosphérique (JPPA) ont été évalués. Les études
ont porté sur le jet en I'absence de cible (jet libre) et en présence de deux cibles de
conductivités différentes : une cible conductrice (6.0 10" S.m™) et une cible diélectrique

(10 S.m™). Les résultats correspondants sont résumés dans cette these.

L’observation de la dynamique du jet plasma en jet libre avec une caméra ICCD a montré
la propagation d'une onde d’ionisation par alternance du signal de tension. Durant
I’alternance positive, la propagation de I'onde d’ionisation du jet plasma est matérialisée
par le déplacement d’un front lumineux « plasma bullet », suivi d'un canal faiblement
intense. Tandis qu’au cours de l'alternance négative, 1'onde d’ionisation apparait
essentiellement sous la forme d’un canal d’ionisation continu et présente une vitesse

moyenne inférieure a celle mesurée durant ’alternance positive.

D’apres la littérature, la différence entre les dynamiques de propagation des deux ondes
d’ionisations pourrait étre le résultat de l'interaction entre le champ électrique
« appliqué » (imposé par la source de tension) et le champ électrique « induit » (formé
entre les charges présentes au niveau de 'onde d’ionisation et les charges accumulées sur

la surface interne de la source plasma).

Les résultats ont montré que pour des conditions expérimentales identiques, le gaz
plasmagene et le profil du signal de tension influencaient grandement les propriétés du
jet plasma. Il a été observé que lorsque I’hélium est utilisé comme gaz plasmagene, la
vitesse de 'onde d’ionisation générée durant ’alternance positive du signal impulsionnel
est 6,5 fois supérieure a celle du signal sinusoidal. Lorsque le néon est utilisé comme gaz
de décharge, la vitesse de 1'onde d’ionisation générée durant l’alternance positive du

signal impulsionnel est 10,7 fois supérieure a celle du signal sinusoidal.

En se basant sur la littérature, nous émettons ’hypothese que les valeurs relativement
¢levées des vitesses de I'onde d’ionisation sous le signal impulsionnel par rapport a celles
sous le signal sinusoidal pourraient étre la conséquence de la différence importante entre

les temps de montée des deux signaux.
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En effet, le temps du signal impulsionnel se compte en dizaines de ns, tandis que pour le

signal sinusoidal, cette transition est beaucoup plus longue (quelque ps).

Par ailleurs, pour des conditions identiques de flux et de tension, la longueur du jet et la
vitesse de propagation de 'onde d’ionisation sont plus élevées dans le néon que dans
I’hélium. La densité de pré-ionisation, définie comme la densité initiale de charges
(électrons et ions) présentes dans le volume du gaz plasmagene avant 'application du
signal de tension aux bornes de la source plasma pourrait étre a l'origine de ce

phénomene.

L’interaction du jet avec une cible a montré un résultat différent suivant que cette
derniere soit diélectrique ou conductrice. Lorsque 1'onde d’ionisation d’un jet plasma
atteint la surface d’'une cible diélectrique, 'accumulation des premieres charges sur la
surface du diélectrique engendre un champ électrique induit dans le gap séparant la
surface de la cible a la sortie de la source plasma. La propagation axiale de l'onde
d’ionisation se trouve ralentie et l'onde d’ionisation se propage progressivement de
maniere radiale et symétrique en direction des zones ot les charges déposées sont faibles.
Parallelement, 'accumulation des charges sur la surface du diélectrique génere un champ
électrique latéral qui entretient la propagation de 'onde d’ionisation sur la surface de la
cible. Le phénomene d’étalement du jet plasma sur la surface de la cible diélectrique
observé sur les différentes photographies présentées dans ce mémoire est la conséquence

de la propagation de cette onde d’ionisation surfacique.

En présence de la cible conductrice, le phénomene d’étalement du plasma ne se produit
pas. En fonction de 'alternance du signal de tension, de la distance entre la source plasma
et la surface de la cible (distance de traitement) et du profil du signal de tension, nous
observons :

- La propagation d’une seconde onde d’ionisation de la sortie de la source plasma
en direction de la surface de la cible (chapitre 3, section 11.1.2.2).

- La contre-propagation d’une onde d’ionisation secondaire de la surface de la cible
vers la sortie de la source plasma (chapitre 3, section 1.2.2.2.2 et chapitre 4, section
[.1.2.2.2).

- Un amorcage de la décharge et la propagation de 'onde d’ionisation 50 ns en

avance comparé au cas du jet libre (chapitre 3, section 1.2.2.1).
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Concernant cette derniére observation, nous avons émis 1’hypothése que la cible
conductrice pourrait agir comme une électrode et qu’il existerait une distance critique en
dessous de laquelle elle amorcerait la décharge et la propagation de 'onde d’ionisation

plus t6t qu’en I'absence de cible.

L’étude des signaux électriques a mis en évidence d'une part une dissipation d’énergie
plus importante pour le jet plasma de néon (42 1J) que pour le jet d’hélium (18 pJ) et
d’autre part une nette augmentation de 1’énergie dissipée dans le plasma lorsque la cible

conductrice interagit avec le jet (62 pJ pour le jet de néon et 48 11J pour le jet d’hélium).

La spectroscopie d’émission optique a permis d’observer et d’identifier les émissions des
especes générées par le jet plasma en phase gazeuse : les especes des gaz plasmagenes (He
/ Ne) et celles issues de lair (OH, O, N,* (second systéme positif), No*). La présence des
cibles diélectrique et conductrice en contact avec le jet plasma s’est traduite par une
augmentation des intensités des émissions des especes du jet. Cette augmentation est
plus importante pour la cible conductrice et s’accompagne de l’émission d’especes
supplémentaires (NO et N,* (premier systeme positif)). Par ailleurs, l'utilisation d’un
réactif amidon-KI a permis d’observer que la distribution spatiale des especes réactives
générées par le jet pour la cible conductrice (12 c¢m?) était inférieure a celle de la cible

diélectrique (15 cm?).

L’effet biocide des jets plasmas n’étant plus a démontrer, nous nous sommes penchés sur
I'influence de la distance de traitement et du type de support sur 'efficacité biocide des
jets. Les résultats ont montré que le jet plasma d’hélium est capable d’induire des
dommages létaux et sous-létaux aux bactéries exposées. Il a aussi été observé une plus
grande surface biocide pour le jet en présence de la cible diélectrique contre une plus
grande efficacité biocide du jet au contact de la cible conductrice. Par ailleurs, cette étude
a mis en évidence qu’en fonction du type de cible, la distance de traitement peut avoir
une influence importante sur 'efficacité biocide du jet. En effet, nous avons obtenu au
bout de 10 min de traitement pour la cible conductrice, une réduction de la charge
bactérienne de 5, 4 et 2 log respectivement pour les distances de traitement de 10, 15 et

20 mm.

La cinétique d’inactivation par jet plasma des spores de Bacillus atrophaeus inoculées

sur la cible conductrice a été décrite par le modele de Cerf. Les résultats de I’étude ont
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montré une augmentation des coefficients d’inactivations des spores avec une diminution
de la distance de traitement. L’analyse des coefficients d’inactivation et des courbes de
survie a permis de formuler I’hypothese selon laquelle I'inactivation de la population
résistante de spores de Bacillus atrophaeus inoculées sur la cible conductrice n’est possible

que pour une distance de traitement inférieure a 20 mm.

L’observation des effets du jet plasma sur la morphologie des spores de Bacillus
atrophaeus a mis en évidence un phénomene de gravure de la paroi externe et des
différentes couches des spores. La profondeur de gravure et la longueur des spores variant
suivant le type de cible inoculée, deux modes gravures ont été proposés pour chaque

cible.

Ce travail a permis de démontrer que l'interaction des jets plasmas avec des cibles modifie
les propriétés physiques et biocides des plasmas. Les sources plasmas étant amencées a
cohabiter avec les techniques classiques de décontaminations (autoclave, oxyde
d’éthyléne, etc.) et thérapeutiques (traitement de cellules de cancéreuses, traitement de
plaies chroniques), les résultats de cette étude encourage a évaluer les propriétés biocides

et thérapeutiques des plasmas dans les conditions réelles de leur future application.
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PERSPECTIVES

En ce qui concerne la nature des cibles utilisées, il serait trés intéressant de réaliser un
travail similaire sur des liquides, liquides qui pourraient avoir différentes propriétés et
donc différentes conséquences sur le plasma généré par la source, et plasma qui pourrait

avoir un effet physique, biologique mais aussi chimique cette fois sur la cible liquide.

Dans cette étude, nous ne nous sommes pas intéressés a la température du jet au point
de contact avec la cible. De plus, les cibles évaluées dans ce travail ne sont pas
thermosensibles, elles ont des propriétés tres différentes de 1’épiderme ou de tissus
vivants. Il serait intéressant d’étendre cette étude a des matériaux synthétiques se
rapprochant de tissus vivants, voire de la peau. Dans ce cas, les propriétés du jet plasma
seraient évaluées en tenant compte des particularités de ces surfaces en lien avec des

applications biomédicales.

L’antibiorésistance est caractérisée par une augmentation de la résistance d’une souche
bactérienne face aux effets d’un antibiotique. Dans notre étude, nous avons mis en
évidence et localisé une zone biocide sous-1étale (chapitre 5, section II1.1). En prélevant
des bactéries dans cette zone, puis en les exposant de nouveau au jet plasma dans les
conditions expérimentales identiques a leur premier traitement, il serait possible de

vérifier si ces bactéries n’ont pas développé de résistance face aux agents actifs du plasma.
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