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Introduction

Lorsqu’il est question de permettre a un engin d’approcher la surface d’une planéte,
il faut prévoir un moyen de le faire ralentir d’une vitesse d’entrée importante, jusqu’a
une vitesse suffisamment faible pour pouvoir entamer les manceuvres d’atterrissage. La
vitesse d’entrée typique pour une entrée martienne est de 6 km/s, tandis que la vitesse

d’approche est de l'ordre de 10m/s.

La vitesse de l'engin étant de 6 km/s au début de 'entrée atmosphérique, et la
célérité du son étant de 'ordre de 225m/s (la vitesse du son peut varier légérement avec
Paltitude en raison de la variation de température), lentrée se fait donc & vitesse
hypersonique avec un nombre de Mach proche de 30. Les parachutes actuels ne
fonctionnant qu'a des vitesses inférieures ou proches de Mach 2 (soit 450 m/s sur Mars),
cette solution ne peut assurer seule ce ralentissement. Un premier moyen utilisé peut étre
alors 'utilisation de rétrofusées, mais la quantité de carburant nécessaire pour générer la
poussée suffisante ainsi que la masse propre du systéme réduiront grandement la masse
utile embarquée dans l'engin spatial. Lorsque la planete possede une atmospheére
suffisamment dense, il est alors possible d’utiliser la technique de 'aérofreinage, qui

consiste a exploiter I'interaction avec 'atmosphere pour freiner 1’engin.

On adopte alors une forme d’engin générant suffisamment de trainée, en
augmentant la surface exposée au fluide : les navettes spatiales étaient pourvues de larges
ailes Delta, tandis que plus généralement les capsules (Soyouz, Apollo pour les plus
connus) ainsi que les véhicules non habités ont généralement une coque inférieure en

forme de large cone au sommet arrondi.

L’aérofreinage fait entrer en jeu les forces de trainée pour convertir ’énergie
cinétique de I'engin en énergie thermique. Dans le cas d'un objet se déplagant a vitesse
hypersonique, c¢’est-a-dire bien plus vite que la vitesse a laquelle les ondes de pression
peuvent se propager, le gaz de I'atmospheére situé sous l'engin (donc en amont) est
comprimé de fagon tres brutale, et une onde de choc détachée se forme, engendrant alors
un plasma fortement hors équilibre entre le front de choc et I'objet. L’écoulement apres
I’onde de choc est subsonique, et la densité a fortement augmenté, permettant au plasma
fortement déséquilibré (les processus chimiques et thermiques élémentaires ne sont pas
tous compensés par un processus inverse) de se relaxer partiellement dans la couche de
choc avant d’étre a nouveau déséquilibré au voisinage de ’objet dans la couche limite.
Les transferts d’énergie entre le plasma et ’objet, par convection ou rayonnement, vont
alors échauffer ce dernier au point de 'endommager voire de le détruire. C’est la raison
pour laquelle les petits météores qui péneétrent 1’atmospheére terrestre (que 'on appelle
« étoiles filantes ») finissent par « s’évanouir » avant de pouvoir tomber : ils ont été
intégralement dégradés par ces interactions. Si un météore est suffisamment gros, il ne
sera pas completement détruit et percutera le sol, laissant alors un débris appelé

météorite. De plus, selon la matiére de 1'objet, la dégradation sera plus ou moins rapide.
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De la méme maniére, beaucoup d’engins spatiaux en fin de vie comme les satellites sont
précipités de maniere controlée vers ’atmospheére terrestre afin d’étre détruits par ces
interactions : ainsi ’étude des débris spatiaux est importante, d’abord en amont pour la
conception des engins, jusqu'a la fin avec l’étude de leur destruction (laboratoire
PROMES, these CNES Lucile Barka [1]), et de leur répartition dans l'espace aérien et
terrestre pour éviter tous dégits matériels et humains (code DEBRISK du CNES Par
exemple [2]), ainsi que le développement de cadres légaux autour de ces problématiques
(these CNES [3]).

Pour éviter de voir un engin spatial détruit par ces phénomeénes lorsque cela n’est
pas désiré, il faut donc protéger sa partie amont avec un revétement. On peut agir sur
plusieurs facteurs pour avoir une bonne protection : les matériaux choisis en fonction de
leurs caractéristiques, ainsi que la géométrie utilisée, comme par exemple 1’épaisseur de
la couche de protection. Il y a & I’heure actuelle deux stratégies principales de protection

reposant sur le type de matériau.

La premiere consiste a utiliser des matériaux qui ont une forte capacité thermique,
c’est-a-dire que la quantité d’énergie a apporter pour faire monter ce matériau en
température est plus importante que sur d’autres matériaux. De plus, ils doivent disposer
d’une forte émissivité a haute température, de sorte a évacuer une grande partie de
I’énergie accumulée par rayonnement. Enfin, leur température de fusion et leur enthalpie
de changement de phase doivent étre élevées, afin d’éviter d’étre dégradés au cours de
I'utilisation. Le but est d’alors permettre que le bouclier thermique encaisse et rediffuse
une grande partie de ’énergie vers 'extérieur sans étre dégradé. Ces matériaux sont
généralement des céramiques dotées d’'un revétement a haute émissivité, et sont la

solution privilégiée pour les objets utilisés plusieurs fois (par exemple les navettes).

La seconde solution nécessite plutdot des matieres qui, elles, seront dégradées de
maniéres contrélées, grace a une enthalpie de changement de phase élevée et un caractére
isolant important. Cette solution est privilégiée sur des engins a usage unique comme les
sondes interplanétaires. Si I'on connait ’énergie totale a évacuer, on prévoit alors une
épaisseur de couche suffisante pour permettre au bouclier de se dégrader progressivement
le long de la descente tout en protégeant la charge utile. Les matériaux privilégiés sont
actuellement des composés de liege phénolé ou de céramique de carbone a résine phénolée
(PICA). Le matériau est d’abord décomposé en surface en réagissant avec les espéces
présentes dans la couche limite. Ces réactions sont généralement exothermiques (excepté
par exemple la sublimation du carbone) et leurs produits sous forme gazeuse sont diffusés
préférentiellement vers I’extérieur. Les réactifs venant de la couche limite, principalement
de Voxygene, pénétrent aussi dans le matériau par diffusion : c’est alors la vitesse de
consommation de ces réactifs qui limitent 1’épaisseur de la couche réactive. Lorsque
I'oxygene n’est plus disponible, seule la résine est dégradée en gaz par pyrolyse. Cette
réaction est endothermique, et la diffusion des gaz pyrolytiques vers I’extérieur contribue

a ralentir la diffusion des réactifs gazeux : on nomme ce phénomene le blocage.



Si de nombreuses études et mesures in situ ont permis de bien appréhender la
protection nécessaire dans les différentes missions planétaires, le cas de Mars est
particulier & cause de la présence majoritaire de CO; (95%). Lors de la descente d’une
sonde planétaire, cette molécule se décompose premierement dans le plasma en amont,
puis se recombine dans les zones latérales et arriere lorsque le plasma se refroidit et
rencontre la zone de recirculation. Mais les réactions de recombinaison engendrent du
CO; sur un état excité, qui se désexcite alors en émettant du rayonnement de
chimiluminescence qui peut s’étaler de 'UV a l'infrarouge. Dans le cas d’une entrée
martienne, la réaction CO + O =2 CO, produit CO et CO, avec un fort déséquilibre
vibrationnel entrainant des désexcitations avec émission de photons dans U'infrarouge [4].
La molécule étant triatomique, nombreux sont les niveaux excités possibles a l'issue des
réactions de recombinaison; de plus les hypotheses simplificatrices pour calculer ces
niveaux via la mécanique quantique ne permettent que d’approximer les états d’énergie
concernés de la molécule, ce qui rend difficile toute prévision des quantités d’énergie en

jeu.

C’est un réel probleme car ces quantités sont suffisamment importantes pour
nécessiter une protection thermique d l’arriére en supplément du bouclier usuel a ’avant.
Comme les marges d’erreur des prévisions sur les flux radiatifs sont importantes, les
coefficients de sécurité le sont aussi lors de la conception des sondes, engendrant une
épaisseur plus que nécessaire de revétement. Cela sacrifie autant de masse d’équipement
scientifique qu’il y a de protection en trop, et géneére un surcofit dii & augmentation de

carburant nécessaire pour transporter la sonde.

Dans une optique de mesurer ces flux radiatifs en conditions réelles, le CNES
développa avec Le Verre Fluoré une gamme de radiometres infrarouges de taille réduite,
nommée ICOTOM, qui a été implémentée dans le module COMARS+ du DLR
(Deutsches Zentrum fiir Luft- and Raumfahrt). Ce dispositif cherchait a enregistrer
I’ensemble des flux thermiques sur la partie arriere de la sonde Schiaparelli, qui a fait
partie du volet 2016 du programme ExoMars de I'ESA. Schiaparelli était un
démonstrateur qui devait permettre de valider les capacités de 'agence européenne a
poser un rover sur la planéte rouge et de récupérer un maximum de données de vol, ainsi
qu'un peu de données au sol pendant 9 a 15 jours. Il est parti avec le satellite TGO le 14
Mars 2016, et a entamé sa procédure de descente et d’atterrissage sur Mars le 19 Octobre
2016, durant laquelle une erreur de saturation de capteur angulaire a entrainé une erreur
de mesure d’inclinaison et d’altitude. Cela a poussé le logiciel de gestion de la phase de
descente a ordonner une séparation prématurée des parachutes, et a ne déclencher les
rétrofusées de la phase finale de freinage que durant trois secondes. Apres cela une chute
libre de 34 secondes a mené le module & un impact avec le sol martien a une vitesse

d’environ 150m/s, détruisant tout le matériel embarqué.

Heureusement, certaines données ont été transmises en « direct » (avec 20 minutes

de temps de trajet jusqu’a la Terre) pendant la phase de descente : 600 Mo de données



de vol ont ainsi été récupérées, notamment une partie des données des systémes
COMARS+ et des ICOTOM. Un phénomene habituel d’écrantage électrique dii au
plasma autour de la sonde a eu lieu pendant environ 80 secondes, au plus fort des
phénomenes physiques a mesurer, et a empéché ainsi la transmission des données pendant
cet intervalle, mais le reste des données a tout de méme été exploité [5] [6]. Ainsi I'analyse
des données des ICOTOM a permis de fournir une information intéressante sur I’émission

infrarouge majoritaire du plasma.

Cependant, la conception et 'utilisation des ICOTOM s’inscrit dans un projet plus
général pour le CNES, dont le but premier est la mise en place d’une simulation compleéte
des phénomeénes physico-chimiques dans les conditions réelles d’entrées atmosphériques
martiennes pour le futur développement d’engins spatiaux. Pour cela, le CNES a alors
formé un consortium avec des laboratoires, pour la plupart frangais (CORIA, EM2C,
ICARE, Institut Pascal, IPM, IUSTI, R.Tech) pour mener & bien ce projet.

Dans ce cadre, il est nécessaire d’améliorer les modeles physico-chimiques de
recombinaison du plasma afin de prédire les quantités de CO et CO,, ainsi que le
rayonnement infrarouge émis par ces molécules. C’est aussi pour cela que les mesures des

ICOTOM fournissent d’importantes données.

Le projet comporte deux axes de travail. Le premier consiste a qualifier
précisément le comportement des ICOTOM lorsqu’ils sont soumis & un plasma de COs.
Pour cela, il est nécessaire de relever les sighaux des radiometres dans des plasmas de
laboratoire aux conditions physico-chimiques connues et vérifier la concordance des

résultats avec des mesures in situ.

Le second axe consiste a élaborer une simulation compléte de 1’écoulement du
plasma, afin de reproduire précisément les phénomeénes physico-chimiques et radiatifs

observés en laboratoire, et reconstruire le signal observé par les ICOTOM.

C’est cette simulation, étalonnée griace aux mesures expérimentales en laboratoire,
qui permettra ensuite de reconstituer des écoulements de vol martien. La reconstruction
du signal des ICOTOM avec ces simulations, et leur comparaison avec des données
enregistrées en vol permet alors de déterminer I’état de 1’écoulement réel et en déduire

des informations quantitatives sur le plasma et les processus qui y sont a l'ceuvre.

Ce travail de these s’inscrit dans le cadre du premier axe de travail : la qualification

d’un plasma « étalon » et le signal produit par les ICOTOM dans des conditions.

L’objectif est alors de caractériser 1’état physico-chimique d’un plasma inductif de
CO; pur lors de sa phase de recombinaison en jet libre, notamment par la mesure de
températures et densités de populations des espeéces d’intérét. L’étude d’un gaz de CO,
pur, méme s’il ne représente pas tout a fait ’'atmosphére martienne (en volume : 95.32%
COs, 2.7% N, 1.6% Ar, 0.13% O, [7]), permet d’éviter de considérer la présence de
nombreuses especes supplémentaires et simplifie la chimie du milieu. Sachant que 'intérét

dans ce travail est de mesurer les proportions CO/CQO,, nous nous affranchissons au



départ de 'azote et 'argon ; nous testerons tout de méme l'impact de leur présence pour

vérifier que les résultats au CO, pur sont comparables avec un mélange martien.

Dans ces conditions expérimentales, les techniques de diagnostiques optiques sont
une bonne solution pour mesurer des informations de populations et de températures
pour différentes especes d’intérét telles que CO ou O. En effet, leur caractere non-invasif
permet de ne pas perturber 1'état du plasma : il n’y a pas d’insertion d'un moyen de
mesure matériel qui peut modifier la chimie du plasma, voire le polluer, mais aussi
perturber l'aérodynamique. Dans cette étude, nous nous pencherons notamment sur
Papplication d’une technique de suivi de traceurs (NO) par fluorescences successives
(VENOM), de la spectroscopie de diffusion Raman spontanée du monoxyde de carbone
ainsi que de fluorescence & deux photons induite par laser (TALIF) sur loxygene

atomique.



Chapitre 1. Dispositifs expérimentaux

La recherche spatiale porte un grand intérét aux problématiques des entrées
atmosphériques hypersoniques, notamment la compréhension de la physico-chimie des
milieux qui entourent et interagissent avec 1'objet qui pénétre ’atmosphére. Pour cela
différents moyens ont été développés pour recréer des conditions similaires, avec chacun

un domaine de prédilection.

I.1. Création d’un plasma en vue de reproduire des conditions

d’entrées atmosphériques

Lorsqu’un objet rentre dans une atmospheére a vitesse hypersonique (Mars : M=25
environ), une onde de choc se forme & cause de la compression brutale des couches de
gaz en-dessous de I'objet. En aval du front de 'onde se situe une zone de plasma de tres
fort déséquilibre physico-chimique ainsi que de trés forts gradients, typiquement sur
quelques millimétres. S’en suit une zone de relaxation du gaz dans lequel le nombre de
Mach est inférieur a 1, de l'ordre de 10 cm d’épaisseur ; ces deux zones forment ce qu’il
est courant d’appeler la couche de choc. A cette couche de choc succéde une fine couche
limite, a nouveau hors équilibre et tres réactive, et qui se forme preés de I'objet. Les
interactions chimiques avec 'objet, notamment des réactions de surface (oxydation,
recombinaison & la paroi), peuvent ajouter des effets supplémentaires & 'apport usuel
d’énergie thermodynamique et dégrader la paroi de I'objet : d’ot 'intérét de protéger un
engin spatial avec un bouclier thermique (en anglais Thermal Protection System, ou
TPS). Dans le cas de Schiaparelli, ce matériau est un matériau ablatif & base de liege
phénolé. En arriere-corps de ’engin la relaxation du gaz et la recombinaison des atomes,
en particulier dans des zones de recirculation, génere une importante quantité de
rayonnement dans l'infrarouge qui échauffe le bouclier arriére et peut engendrer des
dégats importants. Etudier cette phase de relaxation prend alors toute son importance
pour pouvoir quantifier l'importance de chaque mécanisme réactionnel de recombinaison,

et prédire la quantité de rayonnement qui en découle.



Ecoulement subsonique :  Recombinaison en arriére —
Plasma a I'équilibre corps du plasma

Atmosphére : (thermique et chimique)

écoulement
hypersonique

{ \

Front de choc

Plasma hors Couche limite réactive: ~ Zonede
équilibre  plasma hors équilibre recirculation

Figure I-1. Représentation d’une entrée atmosphérique, définition des couches successives au
voisinage de l'engin.

L’étude des mécanismes au voisinage d'un front de choc ainsi que de certains
processus chimiques élémentaires (cinétique chimique, énergie de dissociation, temps de
relaxation...) se fait habituellement en reproduisant les conditions nécessaires dans un
tube a choc. Un tube est divisé en plusieurs sections : 'une contient un gaz inerte a haute
pression, la seconde contient le gaz étudié & basse pression au bout de laquelle se situe la
section d’étude. Ces sections sont séparées par une fine membrane appelée diaphragme
qui est détruite par la compression brutale du gaz dans la premiére section (combustion
ou détonation, compression brutale par un piston dans une section précédente...)
induisant un choc lors de la libération du gaz de la premiere section. Les conditions
d’entrée et la méthode de déclenchement sont étudiées pour produire 'onde de choc
désirée et reproduire ainsi des conditions de température et de pression nécessaires pour
I’étude de ces processus. Il est également possible d’obtenir des jets hypersoniques en aval
de la seconde section en produisant une détente dans une chambre (qui sera alors la zone
de mesure) munie d'une tuyeére. Les expériences peuvent se faire a trés basse pression
(typiquement quelques millibars) avec des vitesses de plusieurs km/s et des enthalpies de
quelques MJ/kg, pouvant atteindre 25 MJ/kg pour certaines installations. Elles sont
cependant limitées par un temps d’expérience de quelques centaines de microsecondes,
tout au plus quelques millisecondes. En termes d’installations (tubes & choc et les
souffleries qui peuvent y étre attachées) nous pouvons citer Longshot — VKI [8], HEG —
DLR [9], ESTHER — IST Lisbonne [10], HDT et T6 — Oxford Thermofluids Institute
[11] [12], HIEST — JAXA [13], MIPT — IPT Moscou, EAST — NASA, X2 — Université du
Queensland [14], T80 — IUSTT [15]).

Pour produire un écoulement supersonique voire hypersonique, il est possible de
créer un plasma en générant un arc électrique important au sein du gaz d’étude en amont
d’une tuyere. L’avantage de cette méthode de production du plasma est la durée d’étude

plus importante qu’avec un tube a choc (quelques dixiémes de secondes a dizaines de
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minutes) ainsi que I'importante enthalpie (typiquement 20 a 28 MJ/kg) permettant de
reproduire les conditions typiques d’entrée atmosphériques et d’étudier l'interaction
plasma / matériau d’'un échantillon placé dans cet écoulement. Quelques installations a
noter sont implantées aux Etats-Unis (NASA Ames Research Center : IHF, AHF, PTF,
TFD [16]), en Russie (TsAGI [17]), en Italie (CIRA : SCIROCCO [18]), en Allemagne
(IRS : PWKI1, 2, 4, 5 [19]; DLR : LBK [20]) ou en France (ONERA : F4 [21]; ICARE :
PHEDRA [22] ; EADS : SIMOUN). Néanmoins, un inconvénient majeur réside dans la
capacité des électrodes a polluer le plasma, ce qui particulierement vrai pour un plasma
de CO, a cause des nombreuses espéces oxydantes (CO, O, O,) qui sont produites dans

le plasma.

C’est un probléme que ne possédent pas les torches inductives & plasma (ou ICP,
Inductively Coupled Plasma), car la génération du plasma se produit grace & I'induction
d’un champ électromagnétique dans le gaz a 'aide d'un solénoide, ce qui permet
d’éliminer les électrodes polluantes. Il existe trois principales géométries illustrées dans
la Figure -2, la plus courante étant la structure cylindrique. Pour un solénoide
cylindrique tel qu’utilisé au CORIA, le gaz est injecté en amont du solénoide, le plasma
se forme en son coeur et la géométrie de l'installation choisie influe sur la détente du

plasma en aval.
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Figure I-2. Configurations possibles d'induction magnétique. [23]

En plus de la conservation de la pureté du plasma, ces torches sont tres stables sur
des durées importantes (plusieurs heures, voire dizaines d’heures). En montant une
tuyere, il est également possible d’obtenir des jets supersoniques. Cependant la création
du plasma est moins efficace (50% de 1’énergie électrique est effectivement fournie au gaz
a étudier) et la génération du plasma par accélération des électrons ne refléte pas la
réalité d’'un gaz en relaxation d’un choc, pouvant entrainer une répartition des modes
d’excitation des lourds différente. Des installations sont présentes aux Etats-Unis, en
Russie (IPM : IPG-3, 4 [24]), en Allemagne (IRS : PWK3) ou en France (Institut Pascal,
CORIA : SOUPLIN (ex-IPWT4)).



1.2. Plasmas hyperenthalpiques au CORIA : SOUPLIN

Pour rappel, un plasma est un fluide dont une partie des atomes ou molécules qui
le constituent ont été ionisés. Il peut étre constitué de neutres, qui comme leur nom
l'indique sont les atomes ou les molécules électriquement neutres, mais également d'ions
moléculaires ou atomiques, qui peuvent étre une ou plusieurs fois ionisés, et enfin
d'électrons libres, majoritairement issus de l'ionisation du plasma. L'ensemble reste
globalement neutre (lorsque la taille du plasma excede la longueur de Debye, longueur
caractéristique d'effet des forces électrostatiques).La charge électrique des particules non
neutres rend le milieu trés conducteur électriquement, mais aussi trés sensible aux champs
magnétiques et électriques, y compris ceux générés par son propre mouvement. Le
mouvement d'un plasma n'est donc pas aussi libre que celui d'un gaz neutre, et les
complexes interactions entre ces mouvements et les champs magnétiques environnants
forment la discipline d'étude nommée la magnétohydrodynamique, qui elle-méme peut
étre en interaction avec l'aérodynamique et les transferts thermiques et radiatifs. Le

CORIA possede deux thématiques majeures sur les plasmas :

o L’étude de l'expansion d'une bulle de plasma formée par la focalisation
extrémement intense et courte d'un faisceau laser sur un solide métallique
[25] [26]. C’est un plasma typiquement créé dans le cadre d’analyses de la
composition d’un matériau par spectroscopie d’un plasma induit par laser.

Actuellement A. Favre y a repris le flambeau.

e L’étude de plasmas d’entrée atmosphériques, pour I’étude de la chimie des
plasmas en jet libre, ou bien I’étude échantillon / plasma [27] [28]. Cette
theése que vous allez aborder est le prolongement de la thématique des
plasmas d’entrée martienne lancée avec la thése de N. Brémare. Par la suite,

M. Lesage centrera son travail de theése sur les plasmas d’air.

Un moyen utilis¢é au CORIA pour générer un plasma d’entrée atmosphérique
consiste a induire de forts champs électromagnétiques dans un gaz, a ’aide d’une torche
inductive ou torche ICP. Ce champ mettra en mouvement les quelques électrons libres
qui peuvent y étre présents (appelés électrons germes) avec une telle intensité que leurs
collisions avec les lourds entrainent l'ionisation de ceux-ci. Les électrons libres alors
formés sont a leur tour soumis au champ environnant, sont accélérés et ionisent ensuite

d'autres lourds, formant une cascade qui conduit & deux types de plasma :

e Un plasma de décharge, lorsque le taux de recombinaison est plus
important que le taux d'ionisation. Le plasma va se former puis tres vite redevenir
un gaz neutre par recombinaison des électrons avec les lourds.

e Un plasma induit, lorsque le couplage entre le champ et les particules
chargées est suffisamment important pour maintenir 1'état de plasma sur les

longueurs importantes.



Dans le cas de la soufflerie du CORIA, le champ magnétique est produit dans les
radiofréquences : 1,76 MHz. L'inertie des lourds est telle que seuls les électrons sont
excités par ce champ. Mathématiquement, lorsque la fréquence du champ est plus élevée
que la fréquence de coupure des particules mises en jeu, les particules sont insensibles a
ce champ (autrement dit 'onde électromagnétique traverse invariablement le milieu). La

fréquence de coupure est définie par 1'équation (I-1) :

1 |ne?
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(I-1)

oll e est la charge élémentaire en C, n la densité de particules considérées en m™,
g0 la permittivité du vide (cf Constantes) et m la masse du type de particule considérée

en kg.

L'ion le plus léger, & savoir 1'hydrogene (I) ou proton H*, étant 1800 fois plus lourd
que l'électron, sa fréquence de coupure est donc 43 fois plus faible que celle de 1'électron
(si les deux densités sont identiques). Pour CO,", on passe & une fréquence 283 fois plus
faible ! En I'occurrence, & une pression de 150 Pa et une température ambiante de 300 K,
les fréquences de coupure de ’électron et du COy" sont respectivement de 171 GHz et
603MHz. La fréquence du générateur étant bien inférieure a des fréquences (1,76 MHz),
I’onde est alors absorbée par le milieu : ¢’est un effet de peau collisionnel. Cette longueur
caractéristique d'absorption est appelée épaisseur de peau et sera ici notée §,. Dans le
cas d'un plasma inductif, 1'épaisseur de peau est appelée épaisseur de peau collisionnelle
ou résistive et une expression nous en est donnée par 1'équation (I-2) :

1
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Avec u la perméabilité magnétique, o la conductivité éléctrique du gaz et f la
fréquence d’excitation, ici 1.8 MHz. L’épaisseur de peau est estimée inférieure & 8 mm
[28] dans notre configuration. Le plasma n'est donc pas homogene et a alors 1'apparence

d'une coquille comme illustré dans la Figure I-3.

Plasma de

CO,

Figure I-3. Structure d'un plasma de CO: pur induit magnétiquement : a gauche, vue latérale ; a
droite, la vue depuis l'amont de la zone de création permet d’apercevoir une structure annulaire.



Dans un tel plasma, les électrons sont excités par le champ magnétique, et
transmettent une partir de leur énergie par collision aux lourds, qui montent a leur tour
en énergie. Ces lourds alors excités en périphérie transmettent leur surplus d’énergie a
leurs voisins par collision et via le rayonnement qu’ils émettent ; c’est ainsi que le reste
du gaz, qui n’est initialement pas sensible & l'induction de la source (notamment la zone
centrale), est amenée a température. La coquille devient alors rapidement une zone de
plasma plus homogene en aval de la zone de création, en forme de dard. Les mesures sur
les deux images de la zone lumineuse visible montrent que celle-ci mesure environ 5 cm

de diametre.

Le CORIA dispose d’une installation permettant d'injecter un courant d'une
dizaine d'amperes dans une bobine cylindrique constituée de 5 spires. Le générateur
délivre une tension réglable de plusieurs milliers de volts & une fréquence de 1,76 MHz.
La zone de création est confinée dans un tube en quartz de 71 mm de diameétre interne
et 79 mm de diametre externe, et le plasma se détend ensuite dans une veine dont la
pression est controlée et possédant des acces optiques déplacables. La basse pression est
créée et maintenue par un systeme de trois pompes. Le tout est présenté dans la Figure
I-4.

L'injection de gaz en amont est illustrée en Figure I-5. Elle s'effectue via deux
systemes indépendants actionnés par des vannes asservies a des débitmeétres massiques
et controlées par ordinateur. Dans le cas d’un plasma de CO., l'injection centrale
représente 15% du débit total de gaz injecté (0.35 g.s') et permet de controler la position
de la zone de création du plasma et éviter la destruction du systeme d'injection.
L'injection périphérique se fait de maniére tourbillonnante (CO,: 2.4 g.s') possede

plusieurs intéréts :

e Une majorité de gaz sera envoyée la ol 1'énergie électromagnétique est la plus

importante, a savoir en proche paroi, assurant un bon couplage;

e L'injection tangentielle permet non seulement de stabiliser 1'écoulement, mais
aussi d'assurer un temps de passage suffisant au gaz frais tres proche de la paroi
pour assurer un refroidissement conséquent du tube en quartz et éviter des

fontes/casses.

L'injection tangentielle est maintenue telle quelle grace & un second tube de
diameétre inférieur (64 mm interne) au tube externe principal (71 mm interne), et placé
coaxialement afin de s'assurer que le plasma est bien symétrique. C'est aussi important
pour l'exploitabilité des mesures que pour le comportement thermique des tubes de
quartz : si le plasma se rapproche trop pres d'un des tubes, celui-ci va indéniablement
fondre ou casser, brisant le confinement et causant un arrét automatique de la torche
(détection de surintensité a l'anode du générateur). Le réglage du placement des tubes

en quartz se doit donc d'étre précis ; il s'effectue premierement plasma éteint, en
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regardant le placement des tubes dans l'axe, puis lorsque le plasma est allumé a faible
puissance, un réglage plus précis est accompli en observant 1'homogénéité du plasma

produit et de sa détente dans le caisson.
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Figure I-}. Schéma général de l'installation SOUPLIN.

En ce qui concerne ’alimentation en CQOs, il est nécessaire de s’assurer de son état
gazeux pour prévenir des dégats sur les débitmeétres. Pour cela un réchauffeur électrique

est placé en sortie du détendeur du cadre de gaz.
L'allumage du plasma s'effectue en deux étapes :
e Apres avoir injecté une petite quantité de gaz en  périphérie
(5% MFCA = 0,28 g/s), un faible champ magnétique est créé pour allumer un

plasma de décharge.

e En augmentant la tension au générateur (jusqu’a 6,5 kV), le courant dans 'anode
va progressivement monter jusqu'a subir un saut brusque: il faut alors
simultanément régler le débit de gaz a sa valeur nominale pour éviter une

surintensité et permettre 1'allumage du plasma couplé.
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Figure I-5. Plan de la zone d'injection et de création du plasma [dimensions en mm)/.
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Figure I-6. Photographies du plasma de décharge de COz pur.

Figure I-7. Photographie du plasma couplé de COz pur.

La veine d’essai dans laquelle le plasma vient se détendre est un cylindre de 80cm
de diameétre intérieur et de 3m de long doté d’une double paroi en acier. Entre ces deux
parois circule de 1’eau nécessaire pour son refroidissement. Un échangeur thermique en
aval permet de forcer le refroidissement du gaz avant l'arrivée dans les groupes de

pompage. Le générateur RF est refroidi par un circuit d’eau déminéralisée et un
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échangeur eau/eau. Afin de maintenir la veine d’essai a la faible pression d’étude désirée,
trois pompes sont présentes. La pompe primaire (refroidie par huile et systéme secondaire
d’eau) permet de descendre la pression a 100-150 Pa. La pompe Roots fonctionnant en
ajout de la pompe primaire, permet encore de descendre afin d’atteindre quelques dizaines
de Pascals de pression tout en maintenant un débit important. Une fois le plasma allumé,
la Roots n’est plus nécessaire, et la pompe primaire permet alors d’atteindre une pression
de fonctionnement de 1200 & 1500 Pa. Lorsque 'on veut atteindre des pressions plus
élevées, comme c’est le cas pour les études récentes au laboratoire, il est nécessaire de
passer a un autre groupe de pompage a refroidissement sec. La pression est ensuite ajustée

an générant une perte de charge entre la veine et la pompe via une vanne quart de tour.

A une pression d'étude de 60 mbar, un débit massique de CO, de 2.4 g.s' et une
puissance électrique délivrée par le générateur de 45 kW, 1'équation (I-3) nous permet
d'estimer 1'enthalpie spécifique du plasma a 9 MJ.kg'. L'approximation tient dans
l'estimation des rendements introduits dans 1'équation : N est le rendement propre de
'alimentation (triode et bobine) et est estimé a 60%, tandis que Nyasma rend compte du
couplage du plasma ainsi que des pertes par rayonnement (~20%) dans la zone de
création. Les températures dans la zone de création sont de 1'ordre de 1000K a la paroi
de 8000K au centre de la zone [28].
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Figure I-8. Etendue des points de fonctionnement de ['installation SOUPLIN correspondant aux
conditions dans le domaine de décélération par aérofreinage [29] de Schiaparelli.



En guise de résumé, la Figure I-1 illustre la plage de fonctionnement utilisée dans
SOUPLIN, définie par la pression mesurée dans la veine et l'enthalpie spécifique dans le
plasma dans la zone d’injection. Le débit de gaz total est quant & lui conservé constant

a 2.4g.s', tout comme les proportions injectées au centre et en périphérie.

La veine est dotée de 6 acces optiques circulaires de 80mm de diametre : deux
groupes de deux fenétres sont placées de chaque c6té de la veine. L'un des deux groupes
est déplacable en translation parallele a I’axe du plasma grace a son placement sur une
paroi en queue-d’aronde, tandis que l‘autre est fixe. La fenétre du haut est également

déplacable de la méme maniere, tandis que 'ouverture du bas est fixe.

1.3. Présentation des sources laser

Les lasers forment un instrument important du travail de diagnostic optique, ainsi
nous présentons en Annexe A. quelques principes de bases du laser, et nous détaillons

ici les deux types de sources qui ont été utilisées dans notre étude.

1.3.1. Laser a cristal Nd:YAG

Les lasers solides sont un des types les plus connus en raison de la forte puissance
atteignable. Le milieu amplificateur est alors un solide dont la matrice est un cristal ou
un verre, et dans lequel un dopage en ions (Titane, Chrome, terres rares...) a été effectué
pour pouvoir obtenir 'effet laser. Le laser Rubis est le premier exemple d’entre eux, avec
les ions Chrome Cr*' jouant le role de dopant. I’année suivante, des verres dopés aux
terres rares ont été mis au point (Nd:Glass [30]) puis des grenats dopés avec ces mémes
terres rares. En 1964, le premier laser Nd:YAG apparait : il se révéle rapidement adapté
a des opérations de chirurgie telles que des chirurgies oculaires ou 'ablation de certains
cancers (peau, nodules thyroidiens, foie), mais aussi dans 'industrie métallurgique, la
recherche avec le développement de techniques d’imagerie ou celui des pinces optiques

pour la biologie.

Le cristal de Grenat d’Yttrium et d’Aluminium (donnant ’acronyme anglais YAG)
qui forme la matrice du milieu amplificateur, est un cristal synthétique de structure
cubique et de formule Y3;Al;01. Pur, il ne peut pas donner lieu a une amplification
optique ; cependant doper le cristal, en remplacant quelques pourcents des ions Yttrium
par des terres rares ou d’autres éléments, permet alors d’obtenir les propriétés désirées.
Ainsi, le Nd:YAG, ou Néodyme-YAG, est un cristal YAG dopé avec moins de 3%
molaires de Néodyme Ndj.. Il est généralement pompé optiquement dans sa bande
d’absorption la plus favorable autour de 808 nm, par exemple avec des lampes flash (au
Krypton) ou des diodes laser, et émet alors un faisceau laser & 1064 nm. Il est utilisable
en mode continu ou impulsionnel (pulsé) selon sa conception pour l'utilisation souhaitée.

Les lasers pulsés sont déclenchés usuellement par commutation-Q (« Q-switching »)
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lorsque 'inversion de population est idéale, ce qui permet d’obtenir des impulsions d’une
grande puissance (de I'ordre de mégawatt ou la dizaine de mégawatt). Cependant il est
possible de produire des impulsions par blocage de mode (« mode-locking ») dans le but
d’obtenir de tres courtes impulsions de 'ordre de la dizaine ou centaine de picosecondes
[31] [32] [33]. Ils peuvent étre utilisés dans leur longueur d’onde native infrarouge, mais
ils sont aussi couramment doublés ou triplés pour obtenir respectivement un faisceau vert
a 532 nm et ultraviolet a 355nm. Il existe également la possibilité de générer les
quatriémes et cinquiémes harmoniques [34] pour obtenir des faisceaux dans 'UV profond

(respectivement 266 et 213 nm).

Dans le cas des études de diffusion Raman présentes dans ce mémoire, un laser
Continuum Long Pulse White Cell est utilisé dans sa seconde harmonique a 532 nm. Il a
été congu pour produire une impulsion de 100 ns, avec une énergie de 750 mJ & 532nm,
et un taux de répétition de 10 Hz. Le profil temporel de I'impulsion a été mesuré sur la
captation des diffusions Rayleigh et Raman dans l'air & pression atmosphérique, et est
illustré en Figure 1-9. Il concorde avec les mesures du profil effectuées par de précédents
utilisateurs de cette source [35] (courbe en rouge sur la figure), avec une enveloppe

gaussienne perturbée par des hautes fréquences dues au pompage par des lampes flash.
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Figure I-9. Profil temporel du laser 532 nm. Largeur d mi-hauteur : 106.40 ns.

La Figure I-10 et la Figure I-11 nous renseignent sur la régularité tir-a-tir du laser
en termes d’énergie par impulsion. Une premieére information, la durée minimale a
respecter avant d’utiliser le laser est d’environ 20 minutes. Passé ce délai, la Figure I-11
nous donne une répartition gaussienne des énergies de tir autour d’une valeur moyenne
de 512 mJ et un écart-type faible de 1.41%. Cet écart est issu d’une population
d’échantillons pris entre 20 et 72 minutes aprés le début du démarrage du fonctionnement
laser en mode Q-switch ; hors, sur ce temps, la moyenne subit une déviation de 504 a
516.5 mJ. Il est possible de modéliser le signal moyen par la somme d’une sinusoide d’une
période de 30 minutes et d’une droite de faible pente. Suite & cette modélisation de la

moyenne, nous obtenons un écart-type plus faible de 1.20% (6.0mJ). Enfin, sur un temps



typique d’acquisition Raman, I’écart-type est autour de 1.27%. Dans tous les cas, tous

ces écart-types sont inférieurs a la valeur du constructeur de 1.8%.
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Figure I-10. Evolution temporelle typique
du laser 532 nm. Le laser se stabilise typiquement

apres 20 minutes de fonctionnement.
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Figure I-11. Histogramme typique du laser
532 nm en fonctionnement stabilisé. Moyenne :
512 mJ; écart-type : 7.2 mJ (1.40%) :
échantillon : 52 minutes, 10 Hz.

La stabilité directionnelle tir-a-tir du laser a été vérifiée initialement par le

constructeur avant la livraison du laser (2004). Lors de la visualisation récente du faisceau

focalisé in situ, il n’a pas été repéré de déplacement du faisceau sur I'image.

Enfin, la répartition d’énergie du laser en sortie de source a été vérifiée en observant le

motif provoqué par une impulsion sur un papier réactif. Plus le papier est noirci en un

point, plus la densité d’énergie en ce point est importante. La Figure 1-12 permet de

valider 'hypothese de répartition homogene de ’énergie sur l'ensemble de la section

radiale.

quantitatives.

Il est possible d’utiliser un analyseur de faisceau pour obtenir des mesures

934.54x120.66 (613x355); B-hif, 213K

878x918 pixels; 8-bit, 787K
e

160

140

Gray Value

120

100

80

1 L
200 400 600 a00
Distance (pixels)

Figure I-12. Répartition spatiale de l’énergie du laser 532 en sortie de source : les niveaux de gris les

plus bas correspondent a la plus haute énergie déposée sur le papier de test.

I.3.2.

Lasers a colorants

Les lasers a colorant sont une catégorie de lasers dont le milieu amplificateur est

une solution liquide composée d’'un ou plusieurs colorants organiques et d’un solvant

compatible. Le premier laser du genre a été présenté par Sorokin en 1966 [36]. Ces
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colorants ont généralement une large plage d’émission, ce qui permet avec un dispositif
adapté de régler finement la longueur d’onde qui sera amplifiée dans la cavité. L’avantage
immédiat de cette technologie saute alors aux yeux : il est possible d’obtenir virtuellement
n’importe quelle longueur d’onde tant qu’un colorant couvre la plage d’émission
nécessaire. Un autre avantage apparait si I’on peut régler la longueur d’onde sans modifier
la direction du laser : celui de pouvoir balayer une plage de longueur d’onde avec le méme
montage optique. Le premier laser ajustable a été présenté la méme année par Spaeth
[37] avec différentes plages de fonctionnement entre 745 et 795 nm pour deux colorants.

Aujourd’hui certains des colorants les plus connus sont :

e des rhodamines : rhodamine B (aussi appelée rhodamine 610, avec une plage
de 585-610 nm pour une efficacité de conversion >5%), rhodamine 6G (ou
rhodamine 590, avec une plage de 550-590 nm pour une efficacité de
conversion >5%)

e des coumarines : coumarine 450 avec une plage d’émission autour de 450
nm

o des dérivés de la fluorescéine : par exemple avec une plage a 540-570 nm

e du DCM : plage a 620-690 nm ou 590-670 nm selon le solvant...

Il est alors observé des décalages ou des modifications importantes de ces courbes
d’efficacité en fonction du solvant, de la concentration du colorant voire méme des
mélanges de colorants. Afin de régler la longueur d’onde du laser, il est fréquent d’utiliser
des prismes, voire des réseaux diffractants qui permettent uniquement a la longueur
d’onde sélectionnée de parcourir la cavité. Il est possible de pomper ce genre de lasers
avec une lampe a arc, une lampe flash ou un autre laser ; il est fréquent d’utiliser la forte
puissance d’un laser Nd:YAG & 355 nm ou a 532 nm lorsque le colorant absorbe fortement

dans ces régions.

Nous présenterons plus en détail les trois lasers a colorants utilisés dans ce travail
de theése dans les chapitres ou ils seront pertinents. Un résumé de la formation de la
longueur d’onde approximative désirée pour chaque dispositif est présenté en Tableau
I-1. Les chiffres noirs représentent les longueurs d’ondes intermédiaires dans chaque laser,

et les chiffres rouges la longueur d’onde approximative finale.



Quantel TDL 90

Colorant :

80% R590 + 20% R610

Nd:YAG | Doublé (faisceau de pompage)  w 2w Mixage 2w+1064

1064 532 575 287,5 226,34
Sirah PrecisionScan Colorant : Coumarine
Nd:YAG | Triplé (faisceau de pompage) |w 2w

1064 355 448 224,00
Quantel Q-Scan Colorant : xx% LDS 698 + xx% DCM
Nd:YAG | Doublé (faisceau de pompage)  w 2w 3w (Mixage 2w+w)

1064 532 678 339 226,00

Tableau I-1. Présentation des lasers a colorants utilisés dans ce travail de thése.
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Chapitre II. ICOTOM

Cette seconde partie va détailler les développements effectués concernant les

radiometres ICOTOM embarqués lors de la mission ExoMars 2016.

IT.1. Description des radiometres

ICOTOM (Infrared CO-TwO Measurements) désigne un ensemble de radiometres
a bande étroite destinés a la mesure de signal radiatif dans des bandes caractéristiques
d'émission du monoxyde de carbone et du dioxyde de carbone dans l'infrarouge. 12
radiometres ont été congus par Le Verre Fluoré pour le compte du CNES : six dotés de
filtres de type B1 correspondant a la bande [4-5,2 pm], six autres dotés de filtres de type
B2 correspondant a la bande [2,5-3,4 pym]. Dans le cadre de la mission Exomars 2016,
six de ces radiometres ont été intégrés dans trois modules de capteurs COMARS+ congus
par le DLR, a raison d’un radiomeétre de chaque type par module. Ces COMARSH+ ont
été positionnés sur une ligne de sorte a déboucher en surface de l'arriére-corps de
Schiaparelli, dans le but de quantifier 'importance du rayonnement infrarouge parvenant

sur les boucliers arriére.

Vertex of back
cover cone

Credit: DLR=T.Thiele

Figure II-1. Position des COMARS+ sur le bouclier arriére de Schiaparelli.

Chaque ICOTOM est composé d'un corps en titane cylindrique dans lequel est
logée une fibre optique infrarouge haute température qui a pour but de collecter la lumieére
venant de l'environnement du bouclier thermique. La lumiére collectée est alors amenée
vers une lentille sphérique accolée a un détecteur photovoltaique : le courant que celui-ci
émet est alors proportionnel au flux de lumiere regu. Afin d’étre sensible & une gamme

de lumiere pertinente pour la mesure, un filtre passe-bande est sélectionné puis logé entre



la fibre et la lentille. Les réponses spectrales du capteur complet fournies par le CNES
sont illustrées en Figure I1I-3, accompagnées par les coefficients d’émission du CO et de
CO, d’intérét auxquels seront sensibles les radiometres. Le capteur est également composé
d'un thermocouple de type K dans le but de contrdler la température du capteur lors de

la mesure.
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Figure II-2. Photographie et éclaté d’un radiométre ICOTOM. (Crédits : Le Verre Fluoré)
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Figure II-3. Réponses spectrales des 1COTOM et position des bandes d’émission ciblées.
(ICOTOM B1 : bande a 4,3 pm, ICOTOM B2 : bande o 2,7 pm,)

Afin de permettre d'implanter les ICOTOM sur la soufflerie du CORIA, un
dispositif de support a été congu avec l'atelier du laboratoire ; ce dispositif doit remplir
plusieurs missions : il doit pouvoir permettre un fonctionnement des capteurs a une
température inférieure a 70°C, permettre le déplacement radial des radiometres afin de
varier la distance au jet, préserver 1'étanchéité de la veine d'essai, et garantir 1'accés aux

fils de mesure.

Ce dispositif prend la forme d'une canne en acier inoxydable constituée d'un
support taraudé destiné a 1'accueil symétrique des deux radiometres ICOTOM et de trois
tubes concentriques permettant la circulation de l'eau de refroidissement. Un
agrandissement de la partie avant recevant les radiometres ICOTOM est présenté sur la
Figure 1I-4, ou le circuit d'eau est coloré en bleu et les emplacements des ICOTOM en
gris. Sur cette figure, on note la présence sur la droite (en hachures denses) d'un masque
amovible servant a réduire l'angle de collection de la lumiére. Par la suite d’autres
supports ont été créés pour les mesures sur un four de type corps noir, dont un refroidi

par effet Peltier.

Figure II-4. Vue en coupe de 'extrémité de la canne supportant les ICOTOM (premiére campagne

sur corps noir et campagne plasma,).

L'entraxe des deux radiometres ICOTOM est de 14 mm ; le montage garantit la
conservation de la symétrie de la mesure par rapport au jet de plasma tant que les orifices
de sortie des ICOTOM sont alignés verticalement. Une piece supplémentaire, percée en
regard des deux radiometres ICOTOM, peut étre vissée sur la face avant de la canne afin
de limiter 1'angle de collection de ceux-ci. L'étanchéité entre l'intérieur et 1'extérieur de
la veine d'essai est assurée au niveau des ICOTOM par deux joints en caoutchouc nitrile
NBR. Des joints de méme nature permettent de maintenir 1'étanchéité lors du
déplacement radial de la canne par rapport a la veine. La longueur totale de la canne

étant de 430 mm, les fils de mesure de radiometres ICOTOM ont été rallongés,



conformément aux instructions du CNES, de 300 mm afin de ne pas causer de probleme

d'impédance trop importante de ces fils.

Les ICOTOM sont reliés & un montage d’amplification du signal pour les tests en
laboratoire, dont la sortie est reliée a une centrale d’acquisition MESUREX GL8X afin
d’enregistrer les informations quantitatives de signal lumineux et de températures de
capteur simultanément et en continu. En vol, ces informations sont récupérées par un
module d’acquisition commun a ’ensemble des COMARS+ ainsi que le radiomeétre
« large bande » du DLR. Plus de détails sur ces systéemes embarqués en vol sont

consultables dans cet article [5].

Il existe deux types I’TCOTOM différents caractérisés par leurs différentes bandes
de sensibilité. Le type B1 possede une bande de sensibilité comprise entre 4,17 et 5,0 pm
et cherche & observer le rayonnement provenant a la fois des bandes [Av=1] de CO ainsi
que les bandes [001—000] de CO,. Le type B2 sera sensible a du rayonnement compris
entre 2,6 et 3,36 pnm, provenant des bandes [101—000] de COs.

En assemblant des couples d’ICOTOM composés chacun d’un radiometre de type
B1 et d’un autre de type B2, 'objectif est alors de quantifier quelle part de rayonnement
provient de chacune des deux molécules, et dans les bonnes conditions et hypotheéses,
remonter a leurs populations dans ’écoulement, donnant ainsi un taux de dissociation
CO/CO; qui s’avére intéressant au vu du peu de données sur les réactions de

recombinaison de COs et leurs conséquences sur le rayonnement infrarouge dans le milieu.

I1.2. Etalonnages des ICOTOM et données de vol Exomars

II1.2.1. Calcul de I’éclairement des ICOTOM

Afin de pouvoir relier les quantités de rayonnement re¢u par un radiomeétre et le
signal produit en réponse, un étalonnage a été effectué a partir d’une source radiative de
type corps noir. I1 a pour cela été entrepris des mesures sur un four cylindrique
thermostaté contenant un bloc d’acier : la petite ouverture disponible pour effectuer les
mesures permet en effet au four d’étre radiativement trés proche d’un corps noir. La
canne refroidie, qui maintient les radiometres ICOTOM en place et a température

convenable (<15°C), est placée de telle sorte que :

. L’angle de collection des capteurs pointe exclusivement vers

I'intérieur du four.

. L’axe de symétrie de la canne corresponde a celui du four, et ce
pour s’assurer que chaque radiometre ICOTOM mesure le rayonnement
venant de la méme quantité de surface, et de surfaces de caractéristiques

identiques.
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Une vue générale du dispositif est présentée dans la Figure II-5.

Bloc d’acier
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Figure II-5. Dispositif d'étalonnage des radiometres ICOTOM sur le four corps noir, dont le
schéma en coupe est présenté & gauche.

a) Passage de température de corps noir a4 une densité de flux regue par
rricoToM

Nous cherchons a relier la densité de flux radiatif arrivant sur la face d’entrée
d’un ICOTOM a son signal électrique mesuré. Grace aux calibrations précédentes, la
température du corps noir a laquelle est exposé "'TCOTOM est reliée au signal mesuré. 11
faut donc établir le lien entre la température du corps noir émetteur, et la densité de flux
radiatif qui tombe sur la face d’entrée des ICOTOM.

NOTE : Par la suite, toute grandeur physique X utilisée dans le cas d’un corps noir

est annotée avec un petit zéro : X°.

Le flux radiatif traversant une surface infinitésimale dS centrée autour du point

—

M, venant d’un céne d’angle solide d Q centré sur la direction (1, dont la longueur d’onde

est comprise entre Aet M-dA est donné par :

—.

do = (L, (M, Q) Q) .(dS ) da dA

do = L, (M, Q) cos(0)dS dn di

—

Ici, © représente I'angle entre la direction Q et la normale 7 a la surface dS.
L, (M, Q) est par définition la luminance spectrique de la surface dS au point M et dans

la direction Q.



Figure II-6. Rayonnement 4 travers une surface dS. [38]

Ainsi, pour obtenir le flux qui traverse la face d’entrée S; de la fibre des ICOTOM,
il faut intégrer la relation précédente sur ’ensemble des directions angulaires, sur
I’ensemble des points M de la surface d’entrée de la fibre, mais aussi sur 'intervalle de

longueur d’onde étudié :

® = ff ff f L (M, Q) cos(8) a2 d2 d?s (1)

surface angle bande
Sf solide Spectrale

Pour connaitre L, (M, Q), il faut donc relier la luminance traversant la surface de

la fibre au point M a celle qui a traversé la surface émettrice L, (N € Se, Q). Pour cela

I’équation de transfert radiatif permet de déterminer 1’évolution de la luminance le long

du chemin optique sur un déplacement infinitésimal dx dans un milieu donné :

Ly(x + dx) — Ly(x) = —ky ()L (x)dx + £, (x) LI (x)dx

L_(0) L_(x)

>

0 X ; x+dx ]

Figure II-7. Transfert radiatif d travers une couche d'épaisseur dz. [38]
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Le premier terme du membre de droite représente la luminance absorbée, le

deuxiéme celle émise par le milieu.

Dans notre cas, lair étant considéré comme homogene (k;(x) = constante), non
absorbant dans nos gammes de longueurs d’onde (k; = 0) et & l’équilibre thermique
(kj = &), 'équation devient tres simple : il n’a y aucune variation lors de la traversée de
I’air ambiant. Autrement dit la luminance traversant la surface d’entrée de la fibre est la

méme que celle issue de la surface du corps émetteur :

9)

Dans notre cas L, (N € S,, Q) est la luminance L?l(T) d’un corps noir a la

L (N e se,?i) =L, (Me s,

température T et & la longueur d’onde A; ce rayonnement possede deux propriétés : il est

isotrope, et ne dépend pas du point émetteur.

Ainsi, on peut simplifier I’équation (II-1) :

Ay
¢ = jf ff ,1[ LI(T) cos(9) d?0 dA d%S
Q

Sy
Az

o= ff szff cos(8) d?0 f Ly(T) dA
Sy Q

1

Or df2 = sin(f) dB d¢ ; en considérant pour angle solide un cdéne de demi-angle q

on obtient :

a
21 Az
b= 5 f fcos(@)sin(&) deé do J.L%(T) da
¢=0 1
6=0
Az
o= 5 7 sin®(a) ng(T) da
A

La loi de Planck, dont certaines isothermes sont illustrées en Figure II-8, permet
d’exprimer la luminance spectrique d’un corps noir a la température T et a la longueur

d’onde Aen W.m?2.sr'.m™ :

2hc? 1

LY(T) =
A 25 ehc//lkT _1

(I1-2)



Luminance (W m2sr' um™)
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Longueur d'onde (um)

Figure II-8. Luminance du corps noir selon la loi de Planck.

Le corps noir et ’air sont des milieux homogenes, donc les rayonnements tombant
sur deux points différents de la surface d’entrée sont identiques. Ainsi pour obtenir la
densité de flux Iy arrivant sur la surface d’entrée des ICOTOM,, il suffit donc de diviser

le flux @ par la surface d’entrée Sy :

Az
¢ 2 0
Iy = § =mnsin“(a) | Ly(T)dA
A

Ainsi, en combinant 1’étalonnage fait précédemment et I’équation (II-2), on peut
relier le signal mesuré a la densité de flux radiative dans un cone de demi-angle a.
b) Astuce de calcul pour le programme de conversion

Plutét que d’utiliser la loi de Planck et intégrer la luminance sur la bande
spectrale voulue pour obtenir ce que l'on cherche, on peut utiliser deux propriétés

intéressantes du corps noir : 'isotropie de son rayonnement et la loi de Stefan.

Introduisons premierement la notion d'exitance spectrique M;, qui est la somme

sur 'ensemble des directions de la luminance :

My(M) = f L, (M, Q) cos(9) d2
hémispheére

/2

21
M; (M) = f f L, (M, E) cos(0) sin(6) db do

=0
6=0

Le caractére homogene et isotrope du rayonnement du corps noir permet de

simplifier I’expression de l'intégrale comme suit :

MYA,T) =LA, T) (II-3)
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La notion d’exitance totale désigne quant a elle la somme sur 'ensemble du
spectre de I'exitance spectrique :

+ 00

M(M) = f M, (M)dA
0

+ 00
/2

21
M(M) = f f f L (M, E) cos(0) sin(0) dO dp dA
=0

6=0
A=0

La loi de Stefan est issue de l'intégration de la loi de Planck sur 'ensemble du
spectre dans le cas particulier du corps noir et donne un résultat trés simple a exploiter :
M°(T) = oT*

Selon le Committee on Data for Science and Technology (CODATA), la constante
de Stefan-Boltzmann ¢ a pour valeur 5,670367.10° pm.K.

Introduisons maintenant la fonction clé sui va nous servir dans le programme de
calcul : la fraction d’exitance F. Celle-ci désigne, comme son nom l'indique, le rapport de
la contribution a I'exitance totale entre zéro et une longueur d’onde donnée ramenée sur

l’exitance totale :

P2 ;" ME 4, YA
Amax/! [ MP(A,T)dA

Elle est exprimée en fonction d’une variable réduite , Ol Apgy désigne la

Amax

longueur d’onde correspondant au maximum de la luminance du corps noir a une
température donnée (maxima des courbes illustrées en Figure II-8). Propriété notable du
corps noir, cette longueur d’onde A,,4, est elle aussi aisément calculable grace a la loi du

déplacement de Wien qui stipule que :
AmaxT = b

Toujours selon le CODATA, cette constante b a pour valeur 28977729 pm.K.
L’intérét d’utiliser cette variable réduite tient dans le fait que cette fonction devient
tabulable.

Ainsi :
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Notre densité de flux recherchée est donc donnée par :

2 2
I = sin®(a) F( 2 )—F( 1 ) oT*
Amax Amax

Tant que les ICOTOM regoivent un rayonnement de corps noir provenant d'une
surface de température uniforme, la forme de cette surface n'influe pas sur I'éclairement
des ICOTOM. Les ICOTOM ayant un codne d'acceptance de demi-angle a=17,5°, cet

éclairement F s'écrit sous la forme suivante.

Az 02

L°; dA = msin® af L°,do (I1-4)

01

E=1,= nsinzaf
A1

L% et L° représentent les luminances spectriques du corps noir respectivement par
unités de longueur d'onde et de nombre d'onde. [A1, As] et [01, 0] représentent les plages
d'intégration correspondant aux bornes des filtres des [ICOTOM respectivement en unités

de longueur d'onde et de nombre d'onde.

LVF n'a fourni qu'un étalonnage des ICOTOM en température de corps noir mais
des calculs ont été effectués par le DLR et au CNES. En 2017 et pour unifier les calculs,
J.Annaloro propose la définition suivante des bornes de longueur d’onde pour les filtres
des ICOTOM : [4,17-5 pm] pour le type B1 et [2,6-3,36 pum] pour le type B2. Le Tableau

II-2 regroupe les différentes gammes avec leurs valeurs en micromeétres et en centimetres

inverses.
B1 B2
Source Ai- A O1- O3 Source Ai- A o
CNES 4.2-5 pm | 2000-2380 cm! CNES 9,6-3,33 pm | 3000-3850 cm'!
DLR 4,1-5,1 pm | 1961-2439 cm! DLR 9.5-3,3 pm | 3030-4000 ¢!
Nouvelle Nouvelle
définition )~ o 2000-2308 et | GEmition 1, 226 92976-3846 cim’l
-5 pm - m - m - 1
ONES (. | 7H ¢ ONES (1. | =7 H ¢
Annaloro) Annaloro)

Tableau I1I-2. Différentes gammes utilisées pour les calculs d'éclairement correspondants aux filtres
de type B1 et B2.
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En utilisant la gamme dernierement définie pour l'intégration de la luminance
spectrale ([4,17-5 pm] pour le type Bl et [2,6-3,36 nm] pour le type B2) et la relation

(II-4), les valeurs d'éclairement calculées et retenues sont celles présentées dans le

Tableau II-3.

T Bl B2

(K) | &kW/m2) | (kW/m2)
300 | 0,000405 1,42E-05
400 | 0,00541 0,000679
500 | 0,0259 0,00715
600 | 0,0741 0,0349
700 | 0,158 0,109

800 | 0,279 0,259

900 | 0,438 0,508

Tableau II-3. Calculs d'éclairement réalisés pour ce rapport : E = wsin® a L°(A4, 1)

Nous pouvons ainsi conclure plusieurs choses. Les valeurs de l’éclairement E =
msin? a L°(A4,1,) dépendent des bornes en longueur d’onde des filtres définies dans les
différents rapports. Les calculs de luminance, validés par 1'Institut Pascal, ne
reproduisaient pas les calculs CNES et DLR. Suite aux échanges CORIA-CNES, les
bornes officielles ont été redéfinies pour donner les valeurs suivantes : B1 : [4,17 ; 5 pm)]
et B2 : [2,6 ; 3,36 nm]. Pour la plus haute température de corps noir (environ 900 K), les
rapports sont, pour le CNES de 0,94 pour Bl et 1,6 pour B2, pour le DLR de 1,03 pour
B1 et de 1,07 pour B2.

I1.2.2. Etalonnage des ICOTOM en courant

a) DLR — Montage COMARS+

Les ICOTOM ont été étalonnés en tension et en courant une fois montés sur les
modules COMARS+ avec les circuits électroniques d'amplification associés. Les signaux
ICOTOM sont donnés en pourcentage du maximum de la tension de sortie (5 V). Les
caractéristiques tension-courant sont des droites comme le montre la Figure I1-9. Sur ces

figures, la tension, donnée en volts incluent un offset de 1'ordre de 0,65V.
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Figure II-9. Etalonnage tension-courant des ICOTOM de vol et de secours avec l'électronique des
modules COMARS+. Etalonnage réalisée par le DLR pour les ICOTOM de type Bl (gauche) et B2
(droite).

Pour une application de calcul et de conversion, il est possible de produire une

équation affine pour chaque ICOTOM étalonné par le DLR :

09FMB1 : I(pA) = 267,59*U(V) - 177,25  14FMB2 : I(pA) = 122,86* U(V) - 79,487

(nA) = ) = )
11FMBI : I(pA) = 265,32% U(V) - 176,94 12FMB2 : I(pA) = 120,96* U(V) - 80,708
(nA) = ) = )

08FMBI1 : I(pA) = 265,4% U(V) - 174,64  13FMB2 : I(pA) = 122,14* U(V) - 81,143

04QMBI : I(pA) = 269,23* U(V) - 175,77 07TQMB2 : I(pA) = 122,38* U(V) - 79,714

b) LVF — Montage avec amplificateur CNES

Lors des étalonnages réalisés par LVF, le courant délivré par les ICOTOM était
converti en tension par l'intermédiaire des amplificateurs fournis par le CNES. Pour
remonter au courant délivré par les ICOTOM afin d'effectuer des comparaisons avec
I'étalonnage du DLR, il faut prendre en compte la résistance interne des ICOTOM et la
résistance de charge de 1'ampli. Le rapport du CNES donne les valeurs des résistances
internes des ICOTOM : R;=580 2 pour les ICOTOM de type Bl et Ri=28k () pour les
ICOTOM de type B2. Lors de l'étalonnage par LVF les résistances de charge étaient
Rioaa=150 0 pour l'amplificateur des ICOTOM de type Bl et Ria=27,4 ) pour
I'amplificateur des ICOTOM de type B2. Ces résistances ont été modifiées par le CNES
aprés 1’étalonnage (respectivement 8,25 Q et 18,2 €2), en accord avec le DLR qui a

appliqué les mémes modifications ; ¢’est un détail d’importance pour la comparaison.

Le courant s'exprime simplement par la loi d'Ohm en utilisant la résistance

la tension doit étre divisée par le gain d'amplification qui est réglable :
U(@mV) ( 1 N 1 )
Gain Ri Rload
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équivalente ;

I(pA) = 1000 *



Ce qui donne pour un gain 100 utilisé lors de 1'étalonnage par LVF:
I(pA) = 0,0839* U(mV) pour les ICOTOM de type B1 ;
I(pA) = 0,3707* U(mV) pour les ICOTOM de type B2.

Ainsi, la conversion en courant de sortie des ICOTOM permet la comparaison des
données d’acquisition DLR / LVF.

I1.2.3. Signaux de sortie des ICOTOM face a un corps noir

Une fois les signaux d'étalonnage de LVF et le DLR convertis en courant de sortie
des ICOTOM, ces courants peuvent étre directement comparés pour des conditions
expérimentales similaires. Pour mémoire, le DLR utilise une plaque de cuivre chauffée
d'émissivité égale & 1 (corps noir étendu) pour ses étalonnages entre 300 et 600°C environ,
sachant que la température des capteurs des radiometres ICOTOM est supposée égale a
20°C. LVF utilise un corps noir étendu pour ses étalonnages a basses températures
(inférieures & 300°C) et un corps noir géométrique (& cavité) équipé d'une canne optique
pour ses étalonnages entre 300 et 1000°C. Ce sont ces mesures valeurs qui sont
reproduites ici. LVF a fait varier la température des capteurs des radiometres ICOTOM
entre 15 et 45°C. Ce sont les mesures pour une température de capteur de 20°C qui sont

reproduites et comparées avec celles du DLR.

a) Etalonnage DLR

La Figure II-10 montre les étalonnages du courant de sortie des différents ICOTOM
en fonction de la température du corps noir a laquelle ils sont exposés les uns par rapport
aux autres. On notera que chaque ICOTOM a un étalonnage qui lui est particulier, que
les ICOTOM 08FMBI1 et 09FMB1 et 08FMB1 ont des comportements trés proches et
que la dispersion est beaucoup plus faible pour les ICOTOM de type B2.
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Figure II-10. Etalonnage du courant de sortie des ICOTOM en fonction de la température du
corps noir auquel ils sont exposés. Etalonnage réalisée par le DLR pour les ICOTOM de type Bl (gauche)
et B2 (droite).



b) Etalonnage LVF

La Figure 1I-11, représentant les étalonnages de LVF, confirment qualitativement

les observations effectuées sur les étalonnages du DLR.
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Figure II-11. Etalonnage du courant de sortie des ICOTOM en fonction de la température du

corps noir auquel ils sont exposés. Etalonnage réalisée par LVF pour les ICOTOM de type Bl (gauche)

et B2 (droite).

¢) Comparaison LVF/DLR pour chaque ICOTOM (modeéles flight et spare)

La comparaison quantitative des deux étalonnages peut se faire visuellement grace
a la Figure 11-12 pour les ICOTOM de type Bl et la Figure II-13 pour les ICOTM de

type B2. Les écarts entre les deux étalonnages croissent en valeurs absolues avec la

température de corps noir. Ces écarts sont nettement plus importants pour les ICOTOM

de type B1 (écart maximum : 30%) que pour les ICOTOM de type B2 (écart maximum :

15%). 1l convient de garder a l'esprit que les études de LVF ont montré qu'autour de

20°C, une variation de 5°C de la température du capteur entraine une variation de 5%

du signal de sortie.
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Figure II-12. Etalonnage du courant de sortie des ICOTOM en fonction de la température du
corps noir auquel ils sont exposés. Etalonnage réalisée par LVF pour les ICOTOM 09FMBI1-NBA1 ( haut
gauche), 11FMBI-NBA2 (haut droite), 08FMB1-NBA3 (bas gauche) et 0JFMB1-NBA/ (bas droite).

I1.2.4. Influence de la température du capteur sur les signaux
ICOTOM

Les données de vol montrent que la température des capteurs pendant la phase ou
des mesures ont pu étre récupérées était de -27°C. Ce cas a été peu étudié avant la
mission Exomars. Seul un jeu d'ICOTOM QM non spare (06QMB1 et 06QMB2) avait
été testé par LVF entre -60 et +60°C face & un corps noir de température 500°C. Les
modeles de vol et de secours avaient été testés pour des températures positives entre 15
et 45°C. Aprés la mission, le DLR a réalisé une série de mesures, sur le jeu d'ICOTOM
de secours QM spare (04QMB1 et 07QMB2) entre -30 et +45°C pour trois valeurs de
températures de corps noir (300, 400 et 500°C).

Les résultats de ces étalonnages sont compilés dans les figures Figure I1-13 et Figure
II-14 de maniére absolue et dans les figures Figure II-15 et Figure II-16 de maniére
normalisée. Dans ces figures, les résultats pour les ICOTOM de type B1 seront & gauche

et ceux pour les [COTOM de type B2 seront a droite.
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Figure II-13. Etalonnages du courant de sortie des ICOTOM 04QMB1 (gauche) et 07QMB2
(droite) réalisés au DLR et par LVE en fonction de la température du capteur pour différentes valeurs de

température du corps noir auquel ils sont exposés.
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Figure I1I-14. Etalonnages du courant de sortie des ICOTOM 04QMBI par le DLR et 05QMDB1
par LVF (gauche) et 07QMB2 par le DLR et 06QMB2 par LVF (droite) en fonction de la température
du capteur pour différentes valeurs de température du corps noir auquel ils sont exposés.

La Figure II-13 compare les étalonnages des ICOTOM de secours (04QMBI1 et
07QMB2) par LVF et le DLR pour des températures de capteurs positives. Il avait déja
été remarqué que les étalonnages pouvaient étre différents entre LVF et le DLR
notamment pour les ICOTOM de type Bl. Cette figure le confirme en particulier pour
les basses températures de capteur puisque l'écart est d'autant plus fort que la
température du capteur est faible pour les ICOTOM de type Bl. Cette tendance ne se
retrouve pas pour les ICOTOM de type B2 ou les écarts, d'ailleurs plus faibles, restent
constants quelle que soit la température du capteur. Dans les deux cas, le signal de sortie

des ICOTOM diminue avec la température du capteur.

Seuls les ICOTOM 05QMBI1 et 06QMB2 ont été testés par le LVFE pour des
températures de capteur négatives. La Figure II-14 reproduit de nouveau les mesures
faites par le DLR sur les ICOTOM de secours 04QMB1 et 07TQMB2 avec ces tests de
LVF réalisés pour une température de corps noir d'environ 500°C. Les deux jeux de
signaux ne pas directement comparables, méme pour la méme température de corps noir,

puisque chaque ICOTOM a son propre étalonnage.

Les mémes données mais normalisées par une valeur de référence a 20°C
(température de capteur) permet a la fois de comparer le comportement des ICOTOM
entre eux pour un méme étalonnage et de comparer les deux étalonnages du DLR et de
LVF. C'est l'objet de la Figure II-15.
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Figure II-15. Signaux de sortie normalisés par les valeurs a 20°C des ICOTOM 04QMBI1 par le
DLR et 05QMB1 par LVF (gauche) et 07QMB2 par le DLR et 06QMB2 par LVF (droite) en fonction
de la température du capteur pour différentes valeurs de température du corps noir auquel ils sont exposés.

Les mesures du DLR montrent que la dépendance du courant de sortie a la

température du capteur est également fonction de son éclairement (donc dans les

étalonnages de la température du corps noir). La normalisation des signaux permet de

clairement visualiser ce phénomene. Il est possible de modéliser cette dépendance en

faisant intervenir 1'écart entre la température du corps noir et une température de

Lps
référence.
1,10 1,04
LVF LVF

105 = & Tg=10016K o ® T, =10016K

' i > Tey=900.5K 1,024 ' > Tey=800.5K
8,00 N « T\ =800K B 4 To,=BO0K
E N * T =700.7K (_EU 1,00 4 . +— T, =700.7K
5 005 v T.=600.6K s ' ¥ Ty =600.6K
£ Ten=500.4K £ bes T o=500.4K
T | o T.,=400.8K g o T, =400.8K
5090 ¥ _ =) R -
2 z 5 T.,=300.9K & o] 5 —m Tg,=300.9K
- : ? 0,96
— 0,85 - o
S 2
= 0,94 -
T 0,80 - ] <he
g 080 > 2 .
=) 3 =) *

075 v 092 - .

° &
[}
0,70 T T T 0,90 r r - T - T
10 20 30 40 50 10 20 30 40 50

Température ICOTOM (°C) Température ICOTOM (°C)

Figure II-16. Signauzx de sortie normalisés par les valeurs a 20°C des ICOTOM 0,QMB1 par LVF
(gauche) et 07TQMB2 par LVF (droite) en fonction de la température du capteur pour différentes valeurs

de température du corps noir auquel ils sont exposés.

Cet effet se retrouve sur une gamme de températures de corps noir plus étendue
sur les mesures effectués par LVF pour des températures de capteur positives en utilisant
les ICOTOM de secours 04QMB1 et 07TQMB2 (Figure II-16). Des courbes similaires

peuvent étre obtenues pour les modeles de vol. L'évolution du signal de sortie normalisé



est treés régulier avec la température de capteur et 1'éclairement pour 'TCOTOM 04QMB1
ce qui est cependant moins vrai avec 1'lCOTOM 07QMB2.

Le deuxieme enseignement a tirer découle de la comparaison des expériences faites
au DLR et par LVF sur une large plage de températures de capteur (Figure II-15).
L'évolution avec la température du capteur semble dépendre également du numéro de
série du capteur. Pour une méme température de corps noir, les courbes d'évolution du
signal de sortie normalisé avec la température du capteur sont en effet différentes pour
I'ICOTOM 04QMB1 (mesures du DLR) et pour 'lCOTOM 05QMB1 (mesures de LVF).
De plus le signal de sortie des ICOTOM de type B2 est moins sensible & la température
du capteur que dans le cas des ICOTOM de type Bl. Qui plus est, les évolutions
concernant les ICOTOM 07QMB2 (mesures du DLR) et 06QMB2 (mesures de LVF) sont
pratiquement confondues laissant penser que tous les ICOTOM de type B2 réagissent
identiquement en fonction de la température de leur capteur. Il semble néanmoins qu'il
s'agisse d'une coincidence. Il est en effet possible de comparer les signaux normalisés des
ICOTOM de méme type a partir des étalonnages réalisé par LVF sur les ICOTOM de
vol et de secours pour des températures positives. Ces évolutions sont présentées sur la
Figure II-17 ou le parametre est maintenant le numéro de I'TCOTOM, la température de

corps noir choisie étant 500,4°C.
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Figure 1I-17. Signauz de sortie normalisés par les valeurs a 20°C des ICOTOM de type Bl par
LVF (gauche) et de type B2 par LVF (droite) en fonction de la température du capteur pour une

température du corps noir d'environ 500°C.

Le graphique gauche de la Figure II-17 indique que l'écart entre les différents
modeles d' TCOTOM atteint 5% en valeur relative par rapport & la mesure a 20°C dans
la gamme explorée par LVF soit [15-45°C]. Les signaux de sortie des ICOTOM de type
B1 ont donc des évolutions différentes par rapport a la température du capteur. Il est
raisonnable de penser que cette différence de comportement sera également trés sensible
pour des valeurs de température de capteur négatives. Le courant de sortie des ICOTOM
de type B2 étant moins sensibles a la température de leur capteur, les différences de

comportement sont moins nettes (graphique droit de la Figure II-17) et atteignent au
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maximum 1% en valeur relative. Ces faibles différences confirment les résultats tirés des
données DLR. Méme si la proximité de comportement des ICOTOM 07QMB2 et
06QMB?2 est fortuite, les variations de comportement entre les ICOTOM de type B2 sont
faibles.

En revanche, les variations de comportement entre les ICOTOM de type Bl
invalide l'hypothese faite implicitement par LVF a savoir qu'il suffit de connaitre
I'évolution du signal de sortie d'un ICOTOM avec la température du capteur pour en
déduire 1'évolution du signal de sortie d'un autre ICOTOM du type a partie de
I'étalonnage a température ambiante. Si ce peut étre accepté pour les ICOTOM de type

B2, ¢a ne saurait étre le cas pour les ICOTOM de type B1.

Il reste a savoir si les évolutions obtenues a partir des mesures du DLR et de LVF
sont cohérentes entres elles. Cette comparaison ne peut se faire que pour la gamme de
températures ol des mesures sont disponibles pour les mémes ICOTOM pour les mémes
températures de corps noir. Ce n'est donc possible que pour les températures positives.
La Figure II-18 n'apporte pas de nouvelles données mais représente ensemble celles déja
présentées dans les graphiques gauches des Figure II-15 et Figure II-16 pour les ICOTOM
de type Bl d'une part, et dans les graphiques droits des Figure II-15 et Figure II-16 pour
les ICOTOM de type Bl d'autre part.
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. " LVF 04QMB1 500,4°C L | o— LVF 07QMB2 500,4°C
- . #— DLR 04QMB1 500°C . = DLR 07QMB2 500°C
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Figure II-18. Signaux de sortie normalisés par les valeurs a 20°C des ICOTOM 04QMBI par le
DLR et LVF (gauche) et 07QMB2 par le DLR LVF (droite) en fonction de la température du capteur

pour différentes valeurs de température du corps noir auquel ils sont exposés.

La encore, les résultats de la comparaison différent suivant le type d'ICOTOM qui
est examiné. Il faut ici rappeler que toutes les interprétations proposées dans ce mémoire
ne prennent pas en compte les incertitudes et qu'il a été montré dans la section précédente
que les mesures absolues effectuées par le DRF et pas LVF n'étaient pas identiques (30%
d'écart maximum pour le radiométre 04QMB1 et 15% d'écart maximum pour le
radiometre 07QMB2 pour une température de corps noir de 500°C). Il n'est pas inutile

non plus de faire remarquer, comme le montre a 1'évidence toutes les courbes présentées,



que sur une petit gamme de températures de capteur, 1'évolution du courant de sortie

des ICOTOM peut se modéliser correctement par une relation linéaire.

Ces remarques liminaires permettent d'affirmer que, en ce qui concerne 1'lCOTOM
07QMB2, 1'évolution déduite des mesures du DLR est cohérente avec celle déduite des
mesures de LVF (Figure II-18, a droite). En revanche, le courant de sortie de I'lCOTOM
04QMB1 décroit plus vite avec la température du capteur dans les mesures de LVF que
dans les mesures du DLR (Figure II-18, a gauche). Il est difficile d'imputer cette différence
aux incertitudes car chaque lot de données est compatible avec une évolution linéaire sur
la plage ol ces mesures ont été faites. Cette différence est confirmée par la Figure II-15
(& gauche) qui montre une différence similaire entre 1'évolution issue des mesures du DLR
sur 1'TCOTOM 04QMB1 et 1'évolution issue des mesures de LVF sur
I'TCOTOM 05QMBI1.

En résumé, nous pouvons noter que ’évolution du courant avec la température du
capteur dépend de l'éclairement et du numéro du capteur. L'évolution du courant des
ICOTOM B2 avec la température du capteur est globalement plus faible que pour les
ICOTOM BI1. Enfin, les évolutions du courant avec la température du capteur suivant
le DLR et LVF sont différentes pour les ICOTOM B1, tandis qu’elles sont cohérentes
pour les ICOTOM B2.

I1.2.5. Etalonnage de l'intensité des ICOTOM en densité de flux
d’énergie
Les constations précédentes montrent que les données fournies par le DLR et LVF
sont difficilement compatibles, en particulier pour les ICOTOM de type B, pour
produire une méthode d'étalonnage unique prenant en compte les expériences réalisées
de part et d'autre.

a) FEtalonnage LVF et correction du modele

Pour rappel, I'étalonnage LVFE a été effectué en température de capteur et corps

noir et est basé sur les mesures suivantes :

500 -
e 1 mesure par type d’ICOTOM ‘: Eom
(B1 ou B2) de type 400 i
Vicorom = f(Ticorom) z ‘
pour Ty = 500°C. = 300 L
=
» ICOTOM BI1 calibré : & o
05-QM-B1 ;
» ICOTOM BI1 calibré : 100 |
O6—QM—B2 . -70 -35 0 35 70

Temp. ICOTOM (°C)

Figure I1I-19. Caractéristique V=f(TICOTOM),
05QMB1, TCN=500°C.
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2500

e 4 mesures par modele i
—E—04QMB1
d’'ICOTOM de type 2000 _7]
Vicorom = f(Ten) =
pour Ticorom = 15,20,30,45°C. £ 1500
» ICOTOM B1 calibrés : £ 1000
04-QM-B1, 08-FM-B1, < co0
09-FM-B1 et 11-FM-B1 ;
> ICOTOM B2 calibrés : 0 . o o0,
07-QM-B2, 12-FM-B2, Temp. Corps noir (°C)

13-FM-B2 et 14-FM-B2.
Figure II-20. Caractéristique V=f(TCN),
04QMB1, TICOTOM=20°C.

Ici, V correspond au signal de tension mesuré en mV, Ticorom est la température

du capteur en °C, Tey est la température mesurée du corps noir également en °C.
Le modéle pour I'étalonnage contient deux hypotheses :

e Hypothése 1 : tous les modeéles d’un méme type d’ICOTOM ont la méme réponse
en fonction de leur propre température

» Modele appliqué : la réponse d'un ICOTOM avec sa température ne

dépendant que de sa structure interne, le rapport des signaux des

ICOTOM & deux températures de capteur différentes est constant pour

un méme type A’ICOTOM :
Vxx-B1(T) _ _Vos-p1(T)
VXX—Bl(Tref) VOS—Bl(Tref)

Vxx-2(T) _ _Vos-p2(T)
VXX—BZ(Tref) V06—BZ(Tref)

et

e Hypotheése 2 : ce comportement est valable quelle que soit la température de corps

noir (c’est-a-dire quelle que soit I'intensité du flux incident).

Ainsi, pour un capteur de type Bl a la température T, en connaissant 1’évolution

Vyx—-p1(Tre = 20°C) avec la température du corps noir Tgy (Figure II-20), et en calculant
Vos—B1(T)

le rapport
PP Vos-B1(Tref=20°c)

d’apres la caractéristique en Figure 1I-19, on peut reconstruire

le signal Vyx_p1(T) en fonction de la température du corps noir. Ce méme raisonnement
est appliqué dans les cas des capteurs ICOTOM B2 en se basant sur leurs caractéristiques
propres. Quelques résultats de ce modele sont illustrés en Figures Figure II-21 et Figure
11-22.

Méme si le modele est convaincant pour les ICOTOM de type B2, appliquer ce
modele sur les ICOTOM de type Bl donne un écart entre les caractéristiques V=f(Tcx)

calculées et celles mesurées pour Ticorom =15, 30, 45°C.

Considérons les températures de capteur et de corps noir de référence des
caractéristiques en Figures Figure 1I-20 et Figure II-19, et notons les respectivement

Trcotomeet = 20 °C et Tenyer = 500 °C. En notant que I'écart est lié aux éloignements des



températures de calcul avec leurs températures de références respectives, nous pouvons
appliquer une méthode de correction permettant de retrouver les valeurs de 1'étalonnage

a partir des régressions linéaires proposées par LVF :

Vcorrigée = Vcalculée- [1 + K(ZO - TICOTOM)- (500 - TCN)] (H_5)

-1600 i i i
Modele LVF / 07QMB2 |
| | |
-1400
15°Cmes — — =15°Ccal
=
£ 1200 | 20°Cmes — — —20°Ccal
o
o
< 30°Cmes — — -30°Cecal
‘s -1000 |
oo
S‘ 45°C mes — — = 45°Ccal
g
©  -800
=
=
g
& -600
@
£
o
wv
c 400
S
wv
c
K]
-200 | /
0

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Température Corps noir (°C)

Figure II-21. Courbes calculées de I'ICOTOM 07-FM-B2 pour les températures T du capteur : 15,

20, 30 et 45°C. Par souci de clarté, des lignes pleines ont €té préférées a des points pour figurer les
valeurs réelles, permettant ainsi de voir la concordance du modéle LVE.
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Figure II-22. Courbes calculées de l'ICOTOM 04-FM-B1 pour les températures T du capteur : 15,
20, 30 et 45°C.
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Figure II-23. Courbes calculées de I'TCOTOM 04-FM-B1 pour les températures T du capteur : 15,
20, 30 et 45°C en incluant la correction de 'Eq. (1I-5) ; K=7,6.10-6 K-2.



Les valeurs du parametre K varient d’'un capteur a ’autre mais rentent du méme
ordre de grandeur, allant de 7,5.10° K pour le capteur 8 & 9,6.10° K2 pour le capteur
11. Il pourrait étre envisageable d’améliorer encore ce modele au vu du comportement de
ce capteur 11, I’écart modélisation/mesure variant non linéairement avec la température
de corps noir ; mais celui-ci restant inférieur & 4% sur notre domaine de comparaison, ce

modele peut étre conservé en 1’état.

Compte-tenu de ces observations, pour obtenir une valeur de densité de flux avec
un capteur ayant une température de -27°C (donnée de vol) il est possible soit d'appliquer
les évolutions du courant de sortie en fonction de la température du capteur obtenues
avec les ICOTOM 05QMBI1 et 06QMB2 pour une seule température de corps noir aux
modeles de vol, soit de prolonger linéairement les évolutions du courant de sortie en
fonction de la température du capteur constatées sur les modéles de vol pour des

températures de capteur positives et des températures de corps noir variables.

Un programme a été réalisé, permettant la conversion des signaux de tension issus
de 1'amplificateur CNES en densité de flux de rayonnement, c’est-a-dire en éclairement
des capteurs. Ce programme a été adapté pour accepter en entrée les signaux issus du
module COMARS+. Le programme convertit donc ces signaux en courant pour établir
la correspondance avec 1'étalonnage de LVF. Pour cela, 1'étalonnage en courant du DLR
est utilisé. Les signaux COMARS étant un pourcentage de la tension maximale (5V), les

intensités s'obtiennent par une fonction affine (section 11.2.2. ).

b) Application de I'étalonnage LVF aux données d'étalonnage DLR

Des différences notables, exposées précédemment, ayant été constatées entre les
mesures DLR et les mesures LVF pour des températures de corps noir similaires, le
programme de conversion (utilisé avec une température de capteur de 20°C) ne permet

pas de retrouver les résultats exposés dans 1'étalonnage DLR.

Les déviations sont exposées dans le Tableau II-4.

a) Etalonnage DLR
Alors que LVF a réalisé un étalonnage d'un seul jeu d'ICOTOM (05QMB1 et

06QMB2) a basses températures pour une seule température de corps noir (500°C), le
DLR a étalonné le jeu de secours (04QMBI1 et 07TQMB2) pour cing températures de
capteurs (-50°C, -15°C, 0°C, 20°C, 50°C) et plusieurs températures de corps noir (21,100,
200, 300, 400 et 500°C). Une nouvelle procédure adaptée aux données du DLR doit étre
mises en place, avec de nouvelles hypotheses, pour établir une conversion automatique
des signaux des COMARS en densités de flux.

Une approche grossiere est de calculer le ratio les intensités des courants produits
par les ICOTOM FM d'une part et les ICOTOM QM d'autre part, pour des températures
de corps noir proches, et pour des températures de capteur de 20°C. L'étape suivante
consiste a multiplier les résultats d'étalonnage obtenus pour une température de capteur

de -30°C par ce ratio et de recalculer des tensions. En comparant ces tensions avec les
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résultats de 1'étalonnage a -30°C et en utilisant une régression linéaire, une estimation de
la température équivalent de corps noir puis de la densité de flux d'énergie peut étre
déduite.

08FMB1 12FMB2

Signal Flux Flux Ten Ten Signal Flux Flux Ten Ten
COMARS | DLR LVF DLR LVF COMARS | DLR LVF DLR LVF
(%5V) (kW/m? | (kW/m?) | (K) (K) (%5V) (kW/m?) | (kW/m?) | (K) (K)
13,66 0,804 0,495 586 o47,5 13,72 0,255 0,151 586 536,6
14,44 1,839 1,281 696,3 | 655,4 15,6 0,926 0,927 696,3 | 673,8
15,49 3,416 2,308 799,9 | 7459 20 2,427 2,440 799,9 | 7794
16,53 5,036 3,367 889,1 | 817,5 25,9 5,130 4,520 889,1 | 865,3
09FMB1 13FMB2

Signal Flux Flux Tex Tex Signal Flux Flux Tex Tex
COMARS | DLR LVF DLR LVF COMARS | DLR LVF DLR LVF
(%5V) (kW/m?) | (kW/m? | (K) (K) (%5V) (kW/m?) | (kW/m?) | (K) (K)
13,7 0,804 | 0444 |58 |537.3| | 1372 |0255 |0,183 |58 | 5482
14,45 1,839 1,188 696,3 | 645,4 15,6 0,926 0,968 696,3 | 678
15,6 3416 | 2,286 | 7999 | 7442 | |20 2427 | 2481 | 7999 | 7815
16,6 5,036 3,267 889,1 | 811,2 25,9 5,130 4,573 889,1 | 867,1
11FMB1 14FMB2

Signal Flux Flux Tex Tex Signal Flux Flux Tex Ten
COMARS | DLR LVF DLR LVF COMARS | DLR LVF DLR LVF
(%5V) (kW/m?) | (kW/m?) | (K) (K) (%5V) (kW/m?) | (kW/m?) | (K) (K)
13,7 0,804 | 0,321 |58 | 509 13,72 10255 |0317 |58 | 5853
1445 1,839 | 1,009 |696,3 6353 | 15,6 0926 | 1,031 | 6963 | 634
15,6 3,416 2,126 799,9 | 731,9 20 2,427 2,546 799,9 | 784,8
16,6 5536 | 3,148 | 889.1 | 8038 | | 259 5130 | 4,622 | 889.1 | 868,8

Tableau II-4. Application aur données d'étalonnage DLR de la conversion basée sur ['étalonnage LVF.

I1.2.6. Application aux données de vol EXOMARS 2016

a) Etalonnage LVF

Le programme de conversion Signal-Eclairement présenté précédemment a été

modifié pour prendre en compte les signaux COMARS, afin de convertir les données de



vol du module EDM /Schiaparelli, exprimées en fonction du temps, en densité de flux
d'énergie. Ces résultats sont disponibles dans les Tableaux Tableau II-5, Tableau II-6 et
Tableau II-7. Le Tableau II-5 présente les densités de flux dans tout I’hémisphere face a
chaque ICOTOM, le Tableau I1-6 présente les densités de flux dans le cone d'ouverture
de chaque ICOTOM, et le Tableau II-7 présente les températures de corps noir

équivalentes aux luminances obtenues.
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Amont Centre Aval
Temps | 08FMBI1 | 13FMB2 | 11FMB1 | 12EMB2 | 09FMB1 | 14FMB2
14:42:42 137 50 49 168 54 111
14:44:01 5618 1959 3344 1227 3278 1167
14:44:12 1778 449 962 193 903 323
14:44:22 335 38 128 91 88 89
14:44:32 17 59 46 122 45 69
14:44:42 43 59 79 133 60 69
14:44:52 43 70 79 133 60 59
14:45:02 58 70 92 133 78 59
14:45:12 58 59 79 133 60 69

Tableau II-5. Densités de flux (W/m2) dans tout I'hémisphére face a chaque ICOTOM (LVF).

Amont Centre Aval
Temps | 08FMB1 | 13FMB2 | 11FMB1 | 12FMB2 | 09FMB1 | 14FMB2
14:42:42 12,4 4.5 4.5 15,2 4.8 10
14:44:01 508 1771 302,4 111 296.,4 105,6
14:44:12 160,8 40,6 87 17,4 81,7 29,2
14:44:22 30,3 3.4 11,6 8,2 8 8,1
14:44:32 1,5 5,3 4,1 11 4.1 6,3
14:44:42 3,9 5,3 7,2 12 5.4 6,3
14:44:52 3,9 6,3 7,2 12 5.4 5.4
14:45:02 5,2 6,3 8,3 12 7 5,4
14:45:12 5,2 5,3 7,2 12 5,4 6,3

Tableaw II-6. Densités de flux (W/m2) dans le céne d'ouverture de chaque ICOTOM (LVE).




Amont Centre Aval
Temps | 08FMBI1 | 13FMB2 | 11FMB1 | 12FMB2 | 09FMB1 | 14FMB2
14:42:42 447 476 390 543 394 519
14:44:01 939 753 816 701 812 696
14:44:12 703 612 619 552 611 587
14:44:22 513 408 443 507 421 506
14:44:32 344 485 386 524 386 493
14:44:42 384 485 415 529 400 493
14:44:52 384 493 415 529 400 485
14:45:02 398 493 423 529 414 485
14:45:12 398 485 415 529 400 493

Tableau II-7. Températures (K) de corps noir équivalentes (LVF).

b) Etalonnage DLR

En appliquant la méthode décrite dans la section 11.2.5. a) , les données de vol
sont converties en densités de flux et en températures équivalentes. Les résultats sont

montrés dans les Tableaux Tableau II-8 et Tableau II-9 respectivement.

Il convient de rester tres prudent avec ces résultats qui demandent a étre confirmés

par une approche générale de tous les résultats d'étalonnage produits au DLR.

La comparaison des données de vol converties suivant les étalonnages LVF et DLR
montre des valeurs assez proches pour les ICOTOM de type B2 mais un rapport d'environ
2 sur les valeurs de densités de flux mesurées par les ICOTOM de type Bl. Cette
divergence importante a déja été constatée dans les comparaisons d'étalonnage face a des

COrps noirs.

Amont Centre Aval
Temps | 08FMBI1 | 13FMB2 | 11FMB1 | 12FMB2 | 09FMB1 | 14FMB2
14:42:42 514 136 514 136 514 136
14:44:01 11200 1750 6665 1133 6173 968
14:44:12 2831 394 1798 239 1761 221
14:44:22 636 175 514 136 604 136

Tableau II-8. Densités de fluz (W/m2) dans tout [’hémisphére face d chague ICOTOM (DLR).
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Amont Centre Aval

Temps | 08FMB1 | 13FMB2 | 11FMB1 | 12FMB2 | 099FMB1 | 14FMB2
14:42:42 533 533 533 533 533 533
14:44:01 1093 738 933 693 913 678
14:44:12 748 603 676 568 673 563
14:44:22 553 548 533 533 548 533

Tableau II-9. Températures (K) de corps noir équivalentes (DLR).

Nous pouvons déduire de tout ceci plusieurs éléments de ces données. Tout d’abord,
la densité de flux maximale requ dans la bande B1 est de l'ordre de 10 kW/m? dans un

angle solide hémisphérique, et de 1'ordre de 2 kW /m? dans la bande B2.

Les étalonnages LVFE et DLR divergent d'un facteur de 1'ordre de 2 sur la bande

B1, mais sont similaires (& 10% pres) sur la bande B2.

I1.2.7. Données complémentaires CORIA

Afin de renforcer les données obtenues avec LVF et le DLR, nous avons également
procédé a des campagnes d’acquisition de signal ICOTOM devant une source de type
corps noir, comme décrit en début de section 11.2. et dont un exemple est illustré en
Figure 1I-5. La premiére campagne, une étude préliminaire sur un seul jeu d’ICOTOM
(05QMBL1 et 06QMB2) a déja permis de remarquer que la sensibilité des ICOTOM a leur
propre température était nette, en particulier 'ICOTOM de type Bl, mais également
que la quantité de signal délivrée par les ICOTOM de type B2 était plus faible, de I'ordre
d’'un rapport 2. Par la suite, une seconde campagne a été menée avec un jeu
supplémentaire (01QMB1 et 02QMB2) en plus du jeu déja en notre possession, avec un
support refroidi par eau adapté pour 4 ICOTOM.

a) Signaux de sortie devant un four de type corps noir

Nous pouvons effectuer plusieurs remarques a la suite de ces campagnes :
premieérement, la linéarité du comportement des ICOTOM avec leur propre température
est belle est bien confirmée a l'issue de ces campagnes ; ensuite, la Figure I1-24 nous
montre que pour Ticorom = 20°C, le comportement des ICOTOM de méme type est
quasiment le méme lorsque 'on fait varier la température du corps noir a une constante

multiplicative pres.



En revanche, entre la premiére et la seconde campagne, le signal délivré par le
capteur 06QMB2 dans des conditions expérimentales similaires a drastiquement chuté,

typiquement d’un facteur 20 dans les mémes conditions de températures et d’exposition.

1 1
0,9 02-B2 0,9 01-B1
0,8 —@— 06-B2 0,8 —0—05-B1
0,7 0,7
0,6 0,6
0,5 0,5
0,4 0,4
0,3 0,3
0,2 0,2
0,1 0,1

0 0

100 600 1100 100 600 1100
Température de corps noir (°C) Température de corps noir (°C)

Figure II-24. Comparaison de signauxr ICOTOM pour TICOTOM = 20°C, normalisés par le signal
maximal observé pour observer la dynamique commune.

Enfin, une troisieme campagne a été effectuée conjointement avec le DLR en
plagant les ICOTOM dans un support a refroidissement par effet Peltier afin d’explorer
les domaines de températures de capteur négatives (en rapport avec les -27°C observés
en conditions de vol). Tout ceci nous permet d’extraire quelques résultats sur le dernier
jeu ’ICOTOM QM (modeles au sol) que nous n’avions pas eu entre les mains, a savoir
le 04QMB1 et 07TQMB2, et comparer directement nos résultats avec les deux autres
organismes ayant procédé & des mesures sur ces modeles de radiomeétres. Ces

comparaisons peuvent étre résumées en Figures Figure II-25 et Figure I11-26.

Sur la Figure II-25, nous notons que les trois étalonnages en courant sont cohérents
sur PICOTOM 04QMBI1, tandis qu'une différence pouvant aller jusque 25% s’observe sur
I’étalonnage de 'COTOM 07QMB2. Les raisons de ces écarts ont été longuement
décortiqués : différences de « corps noir » (géométrique, étendu..), amplifications
différentes (exclu par la mise en commun des bancs d’amplification et des étalonnages en

courant pour les amplis COMARS+), dysfonctionnements...

Ces différences sont d’autant plus flagrantes sur la comparaison illustrée en Figure
11-26. Dans l’ensemble le DLR observe une plus forte dépendance du signal avec la
température des ICOTOM que LVF ne I'a observé, rendant toute interprétation des

résultats en aval beaucoup plus ouverte a discussion.
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Figure 1I-25. Comparaison des étalonnages ICOTOM en température de corps noir, en prenant
en compte les trois étalonnages (LVF, DLR et CORIA), ainsi la campagne commune DLR/CORIA.
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Figure I1I-26. Comparaison des signaux ICOTOM en fonction de leur propre température, en

prenant en compte les trois étalonnages (LVF, DLR et CORIA), ainsi la campagne commune

DLR/CORIA.

b) Etalonnage en luminance

Afin de préparer la mesure de flux radiométriques, nous avons tenté d’extraire la
caractéristique U=£(T) pour Ticorou=20°C pour les ICOTOM 5 et 6 exposés au plasma,
et comparé cette caractéristique a la luminance théorique, intégrée sur la bande de
sensibilité et modulée par ladite sensibilité (1) de 'TCOTOM correspondant, que nous

appellerons ici M :

A
M(T) = f T(ML° (A, T)dA

Az
Dans ’hypothése du rayonnement de corps noir isotrope, cette quantité seule suffit
dans notre comparaison. A 'instar des calibrations précédentes, nous supposons que la

fonction de transfert est affine, et de trés rapides ajustements nous donnent les



correspondances illustrées en Figure II-27. Le modele U=f(M) sous forme de fonction
affine semble donc tres satisfaisant sachant que I'erreur de mesure sur U est de 'ordre

de 5%, bien supérieure a 1’écart inférieur a 2% entre le modeéle et la tension mesurée.
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Figure II-27. Modéles U=f(M) pour TICOTOM = 20°C.

Sachant que la température des capteurs lors de l’exposition au plasma de
laboratoire a été maintenue a 20 degrés, nous avons donc un premier étalonnage
nécessaire pour la mesure de flux radiométriques présentée en 11.3. Concernant
I’application du modele aux données de vol, il est important de noter que les campagnes
de qualification des ICOTOM effectuées par LVF ou le DLR avant ce travail de thése ne
nous permettent pas de disposer des données nécessaires pour étalonner précisément les
données de vol : il sera nécessaire de discuter des marges d’erreur a attendre de

I’étalonnage.
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I1.3. Essais plasmas inductifs, influence pression et enthalpie

spécifique

I1.3.1. Installation des appareils de mesure sur SOUPLIN,

présentation des campagnes de mesure

Concernant 1'installation du support des ICOTOM sur la veine d'essai, les tests en
pression d'eau et sous vide primaire ont montré une parfaite étanchéité des soudures a
l'eau et des joints au gaz. Les vides limites obtenus avec la canne en position sur la veine

d'essai sont identiques & ceux obtenus sans la canne.

La Figure II-28 montre la face avant de la canne (sans le masque réducteur d'angle)
derriere le jet de plasma de CO,. L'axe de la canne intercepte naturellement 1'axe du jet.
Les deux radiometres ICOTOM sont placés verticalement de fagon a ce qu'ils observent

symétriquement la méme position longitudinale.

Figure II-28. Photographie de la canne refroidie et des radiométres ICOTOM durant le
fonctionnement de la soufflerie au CO2. (Les ICOTOM sont désignés par les fléches jaunes)

Lors de la premiere et la seconde campagne de mesures, nous avons effectué en
parallele des mesures de spectroscopie d'émission grice au spectromeétre MAYA dans sa

configuration compléte de collection de la lumiére (Annexe B).

En fonctionnement, la température des capteurs reste comprise entre 11,8 et 12°C

en fonction de la température d'entrée de 1'eau de refroidissement.

Afin d'observer un plasma chaud mais fortement recombiné, la canne a été installée
a 270 mm de la sortie de la torche pour la premiere série d'essais in situ. La position
radiale a été fixée de sorte que les ICOTOM soient a 131 mm de l'axe du jet. Compte
tenu de 1'ouverture numérique des fibres optiques, chaque radiomeétre [COTOM capte le
rayonnement provenant d'une zone de pres de 5 cm de diameétre au niveau de 1'axe du

jet. Ce volume de mesure est tres grand alors que le plasma n'est pas homogene a cette



échelle radialement et longitudinalement. La corrélation avec des mesures locales devra
donc se faire, soit par intégration de celles-ci sur le volume de mesure des radiometres

ICOTOM, soit en réduisant leur volume de mesure a 1'aide du masque réducteur d'angle.

La seconde série de mesures a été effectuée dans les mémes conditions, mais la
canne a été décalée a une position longitudinale de 90 mm pour observer un plasma plus
dissocié.

Lors de la troisieme campagne, nous avons rapproché la canne du plasma, plagant
les ICOTOM & 71 mm de 'axe du jet, soit la distance minimale atteignable avec la canne.
La zone mesurée au niveau de 1'axe est ainsi de 2,8 cm de diameétre environ. Nous avons
en parallele effectué des mesures locales de spectroscopie d'émission en conjuguant la
fente d'entrée d’un spectromeétre portatif MAYA directement avec un point de 1'axe du

jet grace a un miroir sphérique.

Figure II-29. Spectrométre MAYA 2000 Pro.

En pratique, nous avons relevé des signaux bien plus faibles sur le capteur B»
(quelques dixiemes de volts) sensible au rayonnement de CO, que sur le capteur B,
(plusieurs volts, parfois dépassant la dizaine) qui couvre une bande commune & CO et
CO,. L’incertitude sur la pression est inférieure a 5%, celle sur la puissance du générateur
largement inférieure au pourcent. L'incertitude sur le signal des ICOTOM est de 1'ordre

de 5% sur B; et 10% sur Bs, due a de fortes oscillations de signal sur le temps.

I1.3.2. Influence de la puissance injectée et de la pression

Cette section présente les résultats accumulés lors de la troisiéme campagne de

mesures, mais les résultats sur la deuxiéme campagne sont globalement similaires.

Sur les Figures Figure II-30 et Figure II-31 sont illustrées les variations des signaux

B: (en haut), B, (au milieu) et du rapport B1/B; (en bas) ; si l'on se représente une nappe
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de résultats Vicorom = f(p,h) avec V le signal de tension collecté sur le banc
d’amplification, p la pression mesurée dans la veine et h I'enthalpie spécifique, alors la
Figure II-30 représenterait des lignes de niveau p=constante, tandis que la Figure 11-31
illustre des lignes de niveau h=constante. On voit au premier coup d’ceil sur ces figures

que les évolutions des signaux B; et B, sont trés similaires.

Un premier résultat important est que le rapport B:/B1 ne semble pas varier avec
la puissance injectée en amont, a position et pression fixée. Pourtant la spectroscopie
dans le domaine proche-UV—proche-IR montre une nette évolution des intensités relatives
entre les raies atomiques (C, O) et les bandes de C, par exemple : statuer sur la
dissociation et sur une non-dépendance de celle-ci avec la puissance injectée serait donc

une erreur.

Un second résultat important est que le rapport B,/B; posséde une dépendance
claire et monotone avec la pression, & position et puissance fixée. Cette décroissance

laisserait donc a penser deux choses :

e Le taux de dissociation CO/CO, augmente, ce qui semble peu probable car plus
de pression signifie une fréquence de collision plus grande, donc un temps de
retour a 1'équilibre plus faible et une recombinaison rapide du plasma...

o Autre piste : I'augmentation de pression induit une recombinaison plus rapide des
especes atomiques, et le plus facile / probable est donc la formation de CO ;
augmentant la possibilité d'avoir CO sur un état excité émettant dans la bande
B4, donc entrainant une diminution du rapport R. Cette théorie semble confirmée
par les spectres MAYA, dans lesquels les raies atomiques semblent moins
présentes en proportion du reste du spectre au fur et a mesures que la pression

augmente.
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Figure II-30. Influence de l'enthalpie spécifique sur les signaux ICOTOM dans un plasma de COZ.

55



Evolutions isenthalpiques du signal B1
12
} Enthalpie
10 1 4 — spécifique :
B —e— 12 MJ/k
—_ g
> 8 —£ =4
£ /4/ —— 11 MJ/kg
- 6 /
%) / 9 Mi/kg
4 {/ —o—7 M/kg
—o—5MJ/kg
2
0
0 3000 6000 9000 12000
Pression (Pa)
Evolutions isenthalpiques du signal B2
0,7
0,6 T T T Enthalpie
05 '/% s q spécifique :
’ T ‘ -
—_ ‘F ——12 MJ/kg
E 014 / . =
£ %/ i —+— 11 MJ/kg
S 03 ’
o 0 y/// 9 Mi/kg
02 % —7 Mi/kg
0,1 —o—5 Mi/kg
0
0 3000 6000 9000 12000
Pression (Pa)
Evolutions isenthalpiques du rapport B1/B2
0,07
- T F TF
0,06 | Enthalpie
0.05 :f A ’ b spécifique :
% ™ —o—12 MJ/kg
2 0,04 S [
S —o— 11 MJ/kg
P
0,03 9 MJ/kg
0,02 —7 Mi/kg
0,01 —o—5 Mi/kg
0
0 3000 6000 9000 12000
Pression (Pa)

Figure 1I-31. Influence de la pression sur les signaux ICOTOM dans un plasma de CO2.

I1.3.3. Influence de la distance longitudinale a la sortie du jet



La premiere campagne de mesures a été effectuée sur le hublot le plus éloigné, situé

a 27 cm de la sortie du jet, et la seconde sur le hublot le plus proche, & 9 cm. La canne

n'a pas été déplacée sur son support, donc la distance des ICOTOM a 1'axe du plasma

n'a pas changé.
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Figure 1I-32. Influence de la distance longitudinale sur le rapport R des signauxr des ICOTOM.

Chaque courbe représente un point de fonctionnement du plasma.

Le principal résultat est représenté en Figure 1I-32 et réside dans le fait que le

rapport de signal R = % crolt avec la distance a la sortie du jet. Vu que B, est sensible
1

a une bande de CO,, et By & une bande de CO, ainsi que deux bandes de CO, on peut

justifier cette hausse de signal par une présence relative de CO, par rapport a CO plus

importante avec la distance, ce qui signifierait que le taux de dissociation devient plus

faible : cela serait réaliste car cela correspondrait & la recombinaison du plasma. Cette

hypothése, bien que plausible, ne reste qu'une hypothése car pour l'instant rien ne nous

permet de relier les populations sur les états excités correspondant aux bandes de

sensibilité des ICOTOM au reste des populations en CO et CO, ! Néanmoins cela nous

rassure quant a l'utilisation de ces capteurs.

I1.3.4.

Influence de la distance radiale a 1'axe du jet

La seconde campagne de mesures a été effectuée avec pour distance radiale entre

les ICOTOM et l'axe du jet de 131 mm, et la troisieme & 71 mm. La canne n'a pas été

déplacée longitudinalement entre ces deux campagnes. La Figure II-33 présente

I'évolution du rapport R avec la distance entre les ICOTOM et 1'axe du jet de plasma.
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Par souci de clarté j’ai choisi de ne pas faire figurer les points de données, mais

uniquement les lignes d’appartenance a un point de fonctionnement.
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Figure II-33. Influence de la distance radiale sur le rapport R des signaux des ICOTOM. Chaque
courbe représente un point de fonctionnement du plasma.

On note globalement une augmentation du rapport R en fonction de la distance
radiale, ce qui peut s'expliquer par le fait qu'éloigner les radiométres conduit a viser une
zone plus large da plasma ; cela conduit a une plus grande contribution de la périphérie
du plasma au rayonnement regu, périphérie qui serait plus recombinée, donc donnant un
signal dans la bande B, plus important que celui de Bj;. A nouveau conclure sur la
dissociation générale CO—CO, sans d'autres mesures est impossible, mais les résultats
obtenus ne tombent pas en contradiction avec l'intuition que l'on peut avoir du

phénomeéne.

A nouveau, on pourra améliorer ces résultats en augmentant le panel de distances

radiales et ainsi obtenir des tendances bien plus fiables.

Par la suite, des calculs de composition chimique a 1'équilibre via CEA [39] pourront
permettre d'effectuer des simulations de spectres a diverses températures et relier les
résultats via la réponse spectrale des ICOTOM aux mesures sur les ICOTOM, afin
éventuellement de pouvoir déduire un ordre de grandeur des températures sur les points
mesurés. En effet si le jet n'est pas a 1'équilibre thermodynamique, il n'en reste néanmoins
pas treés éloigné et les valeurs simulées ne seront que des estimations. On voit, ainsi qu'il
est primordial de disposer de tous les moyens ensemble pour pouvoir statuer sur les

comportements des capteurs et leur lien avec le taux de dissociation.
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I1.4. Calcul numérique de spectres

I1.4.1. Spectres d’absorption et d’émission

Du fait des énergies importantes qui y sont présentes, un plasma inductif est un
milieu fortement soumis aux phénomenes de transferts radiatifs. Les transitions
énergétiques qui ont lieu étant régies par la mécanique quantique, la répartition spectrale
de la lumiere émise et absorbée est discréte. Dans le cadre des spectres infrarouges que
nous simulerons, les énergies mises en jeu viennent de transitions vibrationnelles et sont
de l'ordre de 0,25 a 0,5 eV. Le Tableau II-10 résume la décomposition de 1'énergie d'une
molécule utilisée dans le cadre de ce stage. Des structures plus fines existent, mais leur

utilisation est ici inappropriée au vu du type de transitions étudiées.

i) = Eélectronique + E-rolat-ion + Evibration
Diatomique
E.ot = F(Jv)
= ByJ(J+1) = Dy(J(J+1))?
avec B, = Be—oe(v+3)+7.(v+3)?
et D, = D.—Be(v+3)+6.(v+3)?
Eq = G('U)

we(v+ 3) — weze (v + 3)?

Triatomique linéaire
Erol. - F(Ja ?;111)237"3)
= Bi«'l,ULUaJ(J-'_ 1) - D1’1,172,1«'3(J(J+ 1))2

3
Eviv = Z G(vi)
=1
3
= Ywilvi+F)+ 3 wilvi+ 5o+ %)+ 2 gijlil;
i=1 i<j<3 1<j<3

avec d; la dégénerescence de la vibration 1,
gi; des constantes additionnelles anharmoniques

et [; les nombres quantiques de moment angulaire.

Tableau II-10. Décomposition de l'énergie d'une molécule, approximations a l'ordre 2.

La molécule de CO est une molécule diatomique, par conséquent les transitions
énergétiques sont aisément calculables en découplant ['hamiltonien de vibration de celui
de rotation de la molécule. On peut ensuite appliquer la théorie des perturbations pour

améliorer la précision.



En revanche, le caractére triatomique de la molécule de CO; rend les choses
beaucoup plus complexes ; en plus de la rotation de la molécule, les modes de vibration

sont plus nombreux [40]:

o Vibrations axiales : élongation

—  Symétrique, de nombre m

quantique v, &
— Antisymétrique v, m

e Vibrations longitudinales : torsion

— Deux modes dégénérés v,, l

un par plan de référence

contenant l'axe de la
molécule & >

Figure II-34. Représentation des modes de
vibration du COZ.

Enfin, la torsion induit la possibilité d’un degré de liberté supplémentaire de

rotation autour de l’axe de la molécule [41], symbolisé par le nombre L,.

Ainsi représenter 1'évolution de 1'énergie potentielle V de la molécule en fonction
des coordonnées nécessiterait 4 coordonnées normales — rl, r2 désignant par exemple
chacune une distance séparant 1'atome de carbone avec un des deux atomes d'oxygene,
r3 et r4 désignant les coordonnées liées aux torsions — en plus de la coordonnée liée a V.
Si l'on veut visualiser un tel diagramme, on ne peut représenter que des sections de cette
hypersurface, par exemple en se déplacant le long d'une ou deux coordonnées
particulieres. La Figure II 35 illustre 1'évolution de V en fonction des coordonnées de
déplacement axial r1 et r2. La profonde vallée en B est la région de stabilité de CO2, les
régions en Al et A2 représentent des minima d'énergie correspondant a la dissociation
CO2 > CO + O ; enfin la région en C est la zone ol les trois atomes constitutifs de CO2
se sont dissociés. Si on note Q1 la premiere bissectrice des axes rl et r2 représentant la
vibration axiale symétrique V1, et Q3 la droite parallele a la seconde bissectrice
représentant la vibration axiale antisymétrique v 3, il peut étre intéressant de visualiser
les sections correspondantes de 1'isosurface. Ces sections sont représentées en Figure II
36. On remarque ainsi que la vibration symétrique est similaire a un potentiel
d'oscillateur anharmonique, avec la présence d'une limite de dissociation ; en revanche,
la vibration antisymétrique présente un potentiel harmonique : elle est non-dissociative !
Plus généralement la molécule étant dans un état vibratoire qui est donné par une
combinaison linéaire des vibrations normales, on note donc que la forme des potentiels
possibles sont nombreux, et que leur caractére dissociatif ou non n'est pas si simple a

déterminer...
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Figure II-35. Isosurface du potentiel de vibration aziale de CO2, en fonction des longueurs des
lisisons C=0. [42]
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Figure 1I-36. Allure générale des potentiels V de COZ2 pour les vibrations symétrique v1 (a) et
antisymétrique v3 (b). [42]

Par la suite les phénomeénes naturels (élargissements) et "artificiels" (fonction

d'appareil) rendent ces spectres plus continus au sens mathématique du terme :

° L’élargissement naturel est issu du principe d'incertitude d'Heisenberg. La
durée de vie AT d'un état excité est 1ié a l'incertitude AE sur son énergie. Ainsi un
état de courte durée de vie laissera une grande incertitude sur 1'énergie du photon
émis. Ainsi plusieurs atomes/molécules sur un méme état excité vont conduire non
pas a une distribution d'énergie infiniment mince, mais & une raie élargie selon un

profil Lorentzien. }

e L’élargissement Doppler (parfois appelé thermique) : l'effet Doppler crée

un décalage en fréquence de 1'onde émise par une source mobile. Dans un gaz, les



particules se meuvent dans toutes les directions, ce qui conduit a un élargissement de
la raie spectrale ; si le gaz suit la statistique de Maxwell-Boltzmann, les raies sont
élargies selon un profil Gaussien. Plus le gaz est chaud, plus les particules se meuvent

rapidement : 1'élargissement Doppler est alors plus important. }

. L’élargissement collisionnel (ou élargissement de pression) provient du fait
que les énergies d'un atome (ou d'une molécule) sont calculées lorsque celui-ci est
isolé. Or dans un milieu réel les atomes/molécules en présence sont en interaction
permanente avec leurs voisins, ce qui modifie 1égerement leurs niveaux d'énergie ; ces
modifications sont aléatoires et conduisent a une distribution d'élargissement
Lorentzienne. L'élargissement qui en résulte est d'autant plus important que la
pression et la température sont importantes. Ce phénomene peut également conduire
a un décalage du centre de la raie en fréquence. Les causes des élargissements sont
multiples : on peut citer I'élargissement de Van der Waals, issu des interactions du
méme nom, |'élargissement Stark lorsque les particules sont soumises a un champ
électrique, voire 1'élargissement de résonance lorsque les particules qui interagissent

sont sur des états énergétiques tres proches.

Enfin, un phénomeéne important intervient dans les spectres de CO, : les résonances
de Fermi. Celles-ci interviennent lorsque deux états ont les mémes caractéristiques
quantiques de symétrie, et que les énergies des transitions sont trés proches. Cela arrive
le plus fréquemment avec un mode normal et un mode harmonique (fréquence multiple

d'un mode normal).

Lot

v 2hv' h{v+x) 2hv-x)'

hVI

Figure II-37. Allure des changements dus d une résonance de Fermi. A gauche, niveaur non
perturbés ; a droite, ce qui est réellement observé. [43]

Il y a alors un décalage en énergie des transitions, éloignant les raies 1'une de 1'autre,

et une modification de leurs intensités respectives, la plus intense devenant plus faible et
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la moins intense devenant plus importante. Le phénomene est d'autant plus marqué que

les énergies initiales sont proches. La Figure I1-37 illustre le résultat d'une résonance.

Sur COs, c'est le cas entre l'harmonique 02°0 de la transition 01'0 (premier état
excité de v, a 667 cm™, vibration de torsion) situé a 1334 cm™, et la transition 100
(premier état excité de vy, vibration d'élongation) a 1337 cml. Cela introduit un
éloignement de ces raies, l'une étant renvoyée a 1285 ecm, 'autre 4 1388cm™, mais aussi
une augmentation en intensité de la raie 02°0 quasiment pour égaler celle de la transition
01'0. [43]

Ainsi, il est nécessaire d'utiliser un code capable de prendre en compte ces
phénomenes pour produire ces spectres discrets puis les élargir, et enfin de résoudre

'équation de transferts radiatifs (ETR) sur une épaisseur de plasma.

11.4.2. Modéles et bases de données

Dans cette section vont étre présentés les principes de calcul utilisés dans les codes
de calcul de transferts radiatifs, ainsi que le cas plus particulier du code PASTIS élaboré
au CORIA. [44]

a) Modeéles de calcul

Le principe des codes similaires & PASTIS est simple : on part de la mécanique
quantique pour déterminer les propriétés microscopiques de rayonnement des particules,
a savoir les coefficients d'émission et d'absorption, puis dans 1'hypotheése ot la diffusion
est absente, I'ETR est résolue de proche en proche sur un chemin optique et le résultat

est intégré sur l'ensemble de ces chemins optiques.

Différents modeles de calcul de ces coefficients existent :

o Le modeéle raie-par-raie est le modeéle le plus complet car il nécessite de
recenser l'ensemble des transitions intervenant dans les gammes de longueur
d'onde du calcul. Chaque raie est traitée indépendamment : coefficients sur la
transition puis élargissement du profil de raie ; Ensuite tous ces profils de
coefficients sont additionnés pour donner les allures spectrales et locales des
coefficients d'émission ou d'absorption de l'atome ou la molécule considéré(e).
PASTIS utilise par exemple un traitement raie-par-raie.

e Le modele statistique (appelé aussi modele a bandes étroites) est un modele
similaire, mais se contente de calculer un coefficient "intégré" sur une bande
de longueur d'onde. Il n'est alors plus nécessaire de traiter toutes les

transitions une par une. [45]



o Des modeles "prévisionnels" existent, et se fondent sur la prédiction des
grandeurs manquantes sur des raies non calculées, a partir de lois empiriques
modélisées sur des raies déja connues et tentant de décrire le comportement
de ces grandeurs en fonction de divers parameétres tels que les températures

ou les nombres quantiques par exemple. [46]
b) Bases de données de raies spectrales

Si pour des atomes ou des molécules diatomiques le calcul direct est possible, en
revanche le calcul des hamiltoniens pour des molécules plus complexes telles que le CO,
est plus problématique pour plusieurs raisons. Premierement la résolution des
hamiltoniens liés a une seule transition est bien plus ardue, & cause du nombre de
parametres quantiques mis en jeu et de la précision demandée. Deuxiémement le nombre
de transitions possibles est bien plus important, donc rend le calcul bien plus long. Enfin
la grande dépendance des coefficients avec des parametres tels que la température et la

pression rend la répétition de tels calculs extrémement contre-productive.

Ainsi, & la maniére de la chimie tabulée, des bases de données ont été créées pour
stocker les caractéristiques des transitions prises en compte, dans le but pour 1'utilisateur
futur d'avoir la possibilité de directement les réutiliser lorsque leur cas de calcul rentre
dans les tolérances de la base créée. Divers articles ont pour thématique de tester les
domaines de validité des bases créées afin justement de permettre aisément de savoir

dans quelles conditions une base est pertinente.

Il existe des bases de données pour les raies atomiques (nous utilisons fréquemment
celle du NIST) mais aussi et surtout pour les molécules. Trois bases ont retenu notre

attention :

e HITRAN est la plus ancienne d'entre elles [47] et existe donc dans différentes
éditions avec différents cas de calcul [48], [49] pour diverses molécules et atomes.
En général cette base a été calculée a la température dite de référence de 296 K.

e HITEMP est une version calculée a la température de 1000 K pour diverses
molécules et atomes, puis les coefficients ont été ramenés a la température de
référence de 296 K pour simplifier les traitements de ces bases. [50]

e (CDSD était premierement issu de la volonté de ses auteurs d'obtenir une base
pour le CO, et est devenue un complément des bases ci-dessus car l'intégration
y est trés simple (format de présentation identique) ; il y a également eu
différentes éditions, typiquement & des températures différentes (CDSD-1000,
calculé a 1000 K a par exemple été intégré dans 1'édition 2010 d'HITEMP) ou
pour des atmospheres particulieres telles que Vénus ou Mars. Dans notre cas
de calcul, nous utilisons la base la plus récente, a savoir CDSD-4000 : calculée

a 4000 K, elle est bien plus compléte et lourde que ses congéneres. [51], [52]

Ces bases de données sont sous la forme d'un ensemble de fichiers texte de 80Mo

chacun contenant I'ensemble des raies sélectionnées par les auteurs et leurs
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caractéristiques, comprises entre deux nombres d'onde mentionnés dans le nom de fichier.
Ces trois bases de données ont l'avantage de se présenter sous le méme format (a quelques
parametres pres), a savoir des variables de tailles et de formats bien définis ; chaque liste
de parametres correspondant a une raie est concaténée pour optimiser la taille du fichier
final. Cela présente l'inconvénient d'une lecture visuelle peu envisageable sans traitement

préalable.

Le format HITRAN peut étre présenté par le Tableau II-11 et la Figure II-38. Le
numéro d'isotopologue permet d'indicer l'espece concernée par la transition,
l'isotopologue 1 représentant le plus courant sur Terre (et sur Mars), a savoir *O2C'0O.
L'intensité S représente le coefficient d'absorption "brut" d'une raie d'absorption a la

température de référence T, & savoir 296 K :
+00
S =f k, dv (I1-6)

Pour retrouver l'allure de la raie d'absorption, il faut retrouver calculer S a la
température T de notre cas de calcul, qui est donnée par I'expression (II-7) (ou Q désigne
la fonction de partition totale, o désigne le nombre d'onde du niveau bas et ow celui de
la transition), puis convoluer cette distribution ponctuelle avec les profils d'élargissements

dont on a parlé en Section I1.4.1.

( ) _hcay _hcoy
Q Tref e kT 1 —e kT
S(T) = S(Tref) Q(T) hcay hcay (I-7)

e_kBTref 1— e_kBTref

Le profil global est un profil de Voigt donné par les articles de Whiting [53] et
Oliveiro [54] dont les parameétres de largeur et de décalage sont données par les

parametres du calcul et ceux déduits de la base de données.

D'autres parameétres représentant les caractéristiques quantiques des états
concernés par la transition sont également présents mais sont non pertinents pour

'utilisation que nous faisons de la base pour le moment.



Figure II-38. Schéma des paramétres essentiels contenus dans HITRAN. [/8]

Symbole Parameétre Longueur Type de Unités et commentaires
du champ variable
M Identifiant de la molécule 2 Entier Par ordre chronologique
d’introduction dans HITRAN
I Numéro d’isotopologue 1 Entier classé Par abondance sur Terre
g Nombre d'onde dans le 12 Réel cm~ ! & 296K
vide
5 " Intensité” 10 Réel em ™. (molecule.cm=2)~!
A Coefficient d’Einstein 10 Réel 51
pour ’émission spontanée
Yair Mi-largeur A mi-hauteur 5 Réel em~Latm™! a 296K
(élargissmeent de pression
dans Dair)
Vself Mi-largeur & mi-hauteur 5 Réel em Latm~! & 296K
(élargissement de pression
dans le gaz pur)
E” Energie du niveau bas 10 Réel em™!
n Coefficient de dépendance 4 Réel
en température pour 7
) Décalage du centre de la 8 Réel em ™ Latm™!

raie dii & la pression (dans
I’air)

Tableau II-11. Parameétres de la base de données HITRAN qui sont utilisés dans le code de calcul.
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I1.4.3. Intégration des bases de données dans PASTIS

PASTIS est un programme de calcul de spectres de type raie-par-raie initialement
rédigé en FORTRANT7. Afin de pouvoir utiliser les bases de données de CO,
sélectionnées, il a fallu créer des sous-programmes capables d'extraire les données
importantes de ces bases et de calculer les spectres correspondants, puis d'exporter les
résultats pour que le programme puisse continuer son calcul. C'est notamment le long
travail qui a été effectué pour créer les trois subroutines appelées Molecular..., tant
en termes de prise en main du langage, de compréhension du fonctionnement de PASTIS
et des limitations de la machine de calcul. La Figure II-39 référence l'essentiel de la
structure de PASTIS, avec en rouge les structures ajoutés dans ce travail. Il est a noter
que d'autres subroutines du programme ont dii étre modifiées afin de pouvoir appeler

correctement les nouveaux sous-programmes et les variables et tableaux qui en découlent.



Faramétresdu caloul Dataspecies.dat

Donnéessur les

atomes/molécules iPhy —

Fichiersdesortie Spectrumdat

—_ Trans.dat

PASTIS

] MolecularCO2_HITEMP_2010

Routinesdecaloul MaolecularCO2_CD5D 2000

] MalecularCO_HTEMP_2010

HITEMP_2010 [CO}

HITEMP_CO

Databases

==fichiarsdefonctions de partitior

Results
— Dir_content. bt
] REDLIX.f
] DT.f
—] REDUX.exe

Figure II-39. Organigramme présentant la structure globale de PASTIS, ainsi que les ajouts
effectués en rouge pour intégrer les bases de données au code.
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Pour éviter de nombreux problemes de mémoire, il a été nécessaire de reformater
les bases utilisées en créant un programme annexe (Redux), qui permet de recréer des
fichiers de bases de données au format quasi identique, mais en supprimant tous les
parametres inutilisés par les sous-programmes que j'ai créé. 40% d'espace ont ainsi été
économisés sur les bases totales. Malgré tout, le nombre de raies présentes dans
CDSD4000 pour le CO, est tel (plus de 600 millions) qu'il a fallu réviser le mode de
fonctionnement du code PASTIS ; le nombre de raies excédait systématiquement la taille

maximale possible des tableaux de stockage internes au programme.

De base, PASTIS calcule les coefficients d'absorption (ab(nlines)) et d'émission
em(nlines) "bruts" ainsi que les données d'élargissement Doppler et de pression
(deltadop(nlines), deltap(nlines)) pour chaque raie et les stocke dans des
tableaux dédiés indicés par le numéro de raie; puis griace a la subroutine
PhysicalBroadeningAccurate les raies sont élargies une & une, créant un tableau en
longueur d'onde qui contient la somme des contributions de chacune des raies a
I'absorption a telle longueur d'onde, et un autre pour 1'émission. Afin de contourner la
limitation de taille des tableaux, la subroutine MolecularC02_CDSD_4000 extrait le
contenu d'un seul fichier de la base utilisée, calcule ab(nlines), em(nlines),
deltadop(nlines) et deltap(nlines) et appelle directement
PhysicalBroadeningAccurate pour élargir le tout et le stocker dans les tableaux en
longueur d'onde ; ensuite la boucle effectue la méme procédure pour le ficher de base de
données suivant jusqu'a arriver hors du domaine de calcul. La plus grosse difficulté a
résidé dans les conversions des grandeurs, car les bases de données sont en nombre d'onde
la ou PASTIS est rédigé en longueur d'onde, mais également en termes d'unités, avec
l'intensité d'absorption S exprimée en cm™.(molecule.cm™)?, 1a ou les unités du systeme
international utilisées dans PASTIS devrait nécessiter une grandeur en m™.s*.(m*)" ou
m™.Hz.(m™?)". Il a donc été nécessaire de remonter a la théorie compleéte de calcul de ces
raies, en unités HITRAN comme en unités SI, afin de pouvoir effectuer les conversions

qui conviennent. Au final, le principe de calcul est donné par la Figure 11-40.



. densité
correction
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d'une raie
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Figure II-40 Principe de calcul des raies a partir de CDSD.

Ainsi pour tester le programme modifié, je me suis servi d'un article de Perrin et
al. [55] qui a calculé des spectres d'absorption locaux pour un plasma 50% CO-50% CO.,
a 100 Pa et 3600 K.

La molécule de CO étant diatomique, les systémes de transitions énergétiques sont
bien connus, et il est possible de calculer directement dans le code les caractéristiques de
ces transitions et d’en sortir des spectres (Figure 1I-41). Nous avons également importé

la base de données HITEMP pour CO a titre de comparaison.

Si les résultats sont quasiment identiques en termes de positions des bandes et de
forme, on note néanmoins que les résultats du calcul direct sous-estiment les résultats
publiés [55] : 1a ot notre code nous donne un maximum de 0,15 m™* & 2250 cm™, Particle
présente un maximum & méme position de 0,235 m™ environ. En revanche, importer les
données d'HITEMP donne des résultats plus proches de la littérature encore avec le
méme maximum d'absorption. Il peut y avoir plusieurs hypotheses & ces différences : il
est possible que le code de calcul des potentiels ait trop simplifié les hypothéses de calcul,
entrainant ces imprécisions ; cependant, de récentes modifications de la procédure de
calcul (de longueur d'onde en nombre d'onde) ont entrainé un changement des résultats,

laissant penser a une erreur de correction d'unités.
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Figure II-41. Comparaison des spectres d'absorption simulés (a gauche) avec la littérature (a
droite) [55]. De haut en bas : CO, bande Bl ; COZ2, bande Bl ; CO2, bande B2.

Pour CO,, nous avons donc utilisé CDSD-4000 (calculée a 4000 K) [52] et
HITEMP-2010 (calculée & 1000 K) [50], car elles respectent le méme formalisme, tant en
termes d’unités, de température de références que de format de fichiers. Il est a noter que
ce qui se gagne en termes de puissance de machine nécessaire et de temps de calcul se
paye en termes de taille numérique des bases de données. C’est pourquoi nous avons
allégé ces bases en éliminant les grandeurs tabulées qui n’étaient pas nécessaires a notre

calcul et en réécrivant ensuite une base allégée, plus aisément exploitable.

Nous avons effectué des calculs dans les conditions décrites plus haut. Les résultats

sont illustrés en Figure II-41, avec pour comparaison les résultats publiés dans 'article



de Perrin et al. (a droite) pour la bande spectrale correspondant au radiometre B1. Un

travail similaire a été réalisé pour la bande spectrale correspondant au radiometre B2.
Nous pouvons tirer deux résultats de ces simulations :

eSi le calcul du coefficient d’absorption de CO, dans la gamme
[2000 — 2400 cm™'] semble peu dépendre de la base de référence, il n'en est pas de
méme pour la gamme [3000 — 3800 cm™']. On note que I'importance de choisir une
base de donnée adaptée a notre cas de calcul (ici 3600K donc CDSD-4000
semblerait plus adaptée) se remarque via U'influence des bandes "chaudes", issues
de transition avec des états énergétiques trop peu peuplés & 1000K (donc trop
peu probables pour que leur présence ne soit mentionnée dans HITEMP-2010).

Ainsi les coefficients d’absorption y sont largement sous-estimés.

e Ces deux bases de données nous donnent des résultats proches de ceux
Particle de Perrin et al. [55], mais quantitativement un écart non négligeable
subsiste : dans la bande I’ICOTOM B1, notre maximum global d’absorption (vers
2250 ecm™) est d’environ 0,1 m?', ce qui sous-estime la valeur publiée
(approximativement 0,15m™). En revanche le calcul effectué avec CDSD-4000
dans la bande B2 semble trés proche des résultats de la littérature. Il est a noter
que si les résultats sur une bande semblent proches, localement les raies semblent
tres différentes. Il sera donc nécessaire de comparer de maniére plus poussée notre
procédure de calcul et nos résultats avec ceux de la littérature pour améliorer nos
simulations, et par la suite convoluer les spectres en transmission / émission avec
la réponse des ICOTOM afin d'obtenir un signal théorique de ceux-ci pour

comparaison avec les mesures dans les plasmas.

Ces mesures ICOTOM ainsi que ces simulations sont une premiere étape vers une
simulation de I’écoulement, de la chimie et du rayonnement qui est actuellement I'objet
d’une collaboration entre le CNES et divers laboratoires francais, pour permettre de
déterminer les modeles adaptés et nécessaires a la simulation d’une entrée martienne et
comprendre l'intensité des phénomenes physico-chimiques mis en jeu lors de la

recombinaison.
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Chapitre III. VENOM

ITI.1. Principe

VENOM (pour Vibrationnally Excitated Nitrous Oxide Monitoring) désigne un
diagnostic optique de mesures de vitesse et de température en deux dimensions, établi

dans le cadre d’écoulements a haute vitesse et a température de 300 K. [56]

La méthode consiste a ensemencer ’écoulement avec une quantité contrdlée de
NO,, puis de produire du NO(X,v=1) via photodissociation grace a une grille de faisceaux
laser UV a 355nm. Cette population de NO excité vibrationellement n’étant pas présente
nativement, elle peut alors étre suivie en générant deux images successives de fluorescence
induite par un plan laser coplanaire a la grille initiale, dont 1’écart temporel est fixé. En
visualisant le déplacement et la déformation de la grille initiale entre les deux images, un
champ de vitesses 2D dans le plan de mesure est alors extractible. Si les lasers générant
les deux images de PLIF sont réglés pour exciter deux états rotationnels différents, alors
il est possible de remonter a une température de rotation du NO en question. Il faut pour
cela inverser la déformation du motif de grille générée par I’écoulement du NO dans la
seconde image, grace & la mesure précédente du champ de vitesse. Ainsi la premiére image
et la seconde image modifiée possedent un motif superposable, dont le rapport des

intensités locales permet de remonter a la température de rotation.

Une variante [57] a été introduite par la suite, dans laquelle le NO(X,v=1) est
produit indirectement en excitant le NO(X,v=0) déja existant dans le fluide considéré
grace un laser a 226 nm. La longueur d’onde est réglée finement pour chercher les
transitions (X,v=0)—(A,v=0). Une fois que le NO(A,v=0) est produit, il se désexcite
notamment par fluorescence et collisions, produisant une quantité de NO(X,v=1) dans

le processus. C’est précisément cette espece qui sera par la suite suivie par PLIF.

Le but de cette campagne a donc été mettre en place un systeme de mesure similaire
applicable aux plasmas d’air, avec 'idée en cas de succés d’étendre cette technique & un
plasma de CO2 ensemencé de NO, dans le but de mesurer des champs de vitesses et de

températures locaux.

I1.2. Dispositif prévu et dispositif réel

La Figure III-1 présente le dispositif initialement prévu. Le plasma produit par la
torche inductive SOUPLIN présentée précédemment est soumis a deux excitations laser
successives. La premiere excitation a 226 nm correspond & l’ensemble des transitions
rovibroniques (X,v=0)—(A,v=0) entre les états électroniques A%¥ et X?II. La seconde &
224nm correspond quant a elle a l’ensemble des transitions rovibroniques
(X,v=1)—(A,v=1) entre ces états électroniques A2% et X2II.
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Figure I1I-1. Dispositif VENOM prévu, partie excitation laser. (vue de dessus)

La Figure III-2 présente un schéma simplifié du comportement attendu : la
premiére excitation en étape 1 vient peupler l'état (A, v=0), qui se désexcite lors de
I’étape 2 par fluorescence. L’étape 3 illustre 'excitation d’une partie de la population
alors retombée en (X,v=1) par le second laser, 'amenant ainsi sur (A, v=1). L’étape 4
illustre la seconde désexcitation par fluorescence vers les états XZII. Il est important de
noter qu’ici les longueurs d’onde sont indicatives et ne sont que l'approximation des
longueurs d’onde réelles nécessaires pour exciter une transition rovibronique précise. Il
est en effet nécessaire de régler précisément la longueur d’onde pour pouvoir obtenir
I’absorption nécessaire a la population des états A2Y recherchés.

v=1, )

AZx
v=0, )

v=1, )’ —
X2n

v=0,J)"’

Figure II1-2. Modéle simplifié des transitions ciblées par VENOM.

Le dispositif initial prévoit donc la création d’un peigne laser qui sera séparé en
deux branches pour générer un motif de grille lors de la premiere excitation, et d’une

nappe laser lors de la seconde excitation pour retrouver le motif alors déformé par
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I’écoulement du plasma. La mesure des déplacements de chacun des points de la grille

entre les deux images donnera acces aux composantes axiales et radiales de la vitesse.

En tenant compte du montage de collection et de ses performances, et de la distance
minimale nécessaire entre deux faisceaux lasers pour qu’ils soient résolus sur 'image, la
décision d’utiliser un systéme produisant 5 faisceaux a partir du laser initial semble un

bon compromis.

1. Metallic mask 2. Microlens array 3. Beam-splitter array

Drawbacks Drawbacks Drawbacks
* energy loss * complex system * large grid spacing

* special manufacture ial manufacture

Metallic mask Microlens array.

Cylindrical lens

Mirror  50% 33% 25% 20%
* . & Beam-splitter array.

Figure III-3. Différentes solutions pour la production du peigne laser.

Trois solutions illustrées en Figure III-3 ont été étudiées pour la production du
peigne de 5 faisceaux. La solution la plus simple consiste a faire passer le faisceau laser
dans un masque métallique percé de 5 trous, mais c’est aussi la solution ou la perte
d’énergie est la plus importante. La seconde utilise une matrice de microlentilles, chacune
d’entre elles collectant et focalisant un cinquiéme de 1’énergie totale. Cela nécessite
notamment une collaboration avec une entreprise de vente ou de production d’optiques
pour produire spécifiquement un tel dispositif, et aucune d’entre elles n’était intéressée
par le développement d’un tel systeme. La troisieme solution a été testée et consiste en
la succession de 4 lames séparatrices et un miroir permettant donc de séparer le faisceau
original en 5, donnant ainsi le nom au systeme : pentasplitter. Les résultats se sont révélés
tres satisfaisants en ce qui concerne la forme et la qualité des faisceaux produits.
Cependant la précision mécanique de I'assemblage, compte tenu de ces faibles dimensions,
était insuffisante pour garantir le caractére coplanaire et parallele des 5 faisceaux de
sortie. De méme, en raison de la distance treés faible entre deux lames successives (2.5mm),
il est extrémement complexe de concevoir un moyen de contrdler indépendamment leur

positionnement. La décision de revenir sur la premiere solution a alors été retenue, les



calculs permettant de s’assurer que l'énergie par impulsion de 2 mJ du laser serait

suffisante.

Afin de collecter le signal de fluorescence, un systéme de deux caméras ICCD PI-
MAX (une PI-MAX2 en bas et une PI-MAX4 en haut) a été mis en place, comme illustré
en Figure III-4. Les optiques de collection utilisées permettent de déterminer une taille
de zone de mesure de 10mm*10mm, centrée sur 'axe de symétrie du plasma et située
entre 76 et 86 mm de la sortie de la torche. La caméra du dessus était destinée a collecter
la fluorescence due a la premieére excitation (226 nm), tandis que la caméra inférieure
devait collecter la fluorescence due & la seconde excitation (224 nm). Des filtres devaient

permettre de ne conserver que le rayonnement de fluorescence recherché.

ICCD camera Mirror

Collection lens

X ICP torch

Collection lens
ICCD camera .

Figure III-4. Systéme initial de collection de la fluorescence. (Vue de cité)

Filter

Par la suite, pour maximiser le signal collecté, ces filtres ont été supprimés et une
seule caméra (celle du dessus) a été utilisée. En tenant compte du fait que le premier
motif de fluorescence est issu de 'excitation laser en grille, la premiere fluorescence peut
n’étre enregistrée qu’une fois pour la mesure des champs de vitesse. En revanche dans le
cas des mesures de température pour un écoulement instationnaire, deux caméras sont
nécessaires. Il est a noter que la taille des motifs dépend des optiques de focalisation et

de collection, mais aussi de la durée de collection de 'image.
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Figure III-5. Systéme d’excitation réel. (Vue de dessus)

L’installation réelle d’excitation a également été modifiée, avec 'ajout d’un
réducteur de faisceau lors des tests du pentasplitter, d’un élargisseur de faisceau (beam
expander) pour obtenir un beam waist plus fin, ou le décalage angulaire de 'axe optique
de la nappe & 224 nm pour éviter que chaque laser ne pénetre dans le systeme optique de
I'autre. Dans la plupart des tests, le masque métallique n’a pas été utilisé. En effet, sans
connaitre a priori le motif de la seconde image, il paraissait judicieux de ne pas générer
d’ambiguité sur I'identification et la mise en correspondance des signaux de fluorescence.
(Est-ce I'image du premier faisceau horizontal ou celle du second, du troisieme... 7 Si le
déplacement du NO correspondant est mal identifié, I'influence sur la valeur de la vitesse

est immédiate.)

Il est intéressant de noter que la déviation des lasers due aux gradients des indices

optiques lors du passage dans la zone comportant le plasma n’est pas significative.

Pour produire le laser & 226 nm, un laser a colorant Quantel TDL90 pompé par un
laser Nd:YAG a été utilisé. Le colorant, un mélange de 80% Rhodamine 590 et 20% de
Rhodamine 610 est pompé par le laser Nd:YAG doublé & 532 nm pour donner un faisceau
a H7d nm, puis celui-ci est sommé dans un cristal de mélange avec le fondamental du
Nd:YAG a 1064 nm pour donner un faisceau a 226 nm. L’énergie de ce faisceau de sortie

est d’environ 2.5 mJ.

Pour produire le laser a 224 nm, la procédure est un peu plus simple. Un laser a

colorant Sirah PrecisionScan pompé par un laser Nd:YAG a été utilisé. Le colorant, de



la Coumarine, est pompé par le laser Nd:YAG triplé a 355 nm pour donner un faisceau
a 448 nm, puis celui-ci est sommé avec lui-méme dans un cristal doubleur (cas particulier
d’un cristal de mélange) pour donner un faisceau a 224 nm. L’énergie de ce faisceau de

sortie est d’environ 2.5 mJ.

I11.3. Points de fonctionnement

Trois points de fonctionnement avaient été sélectionnés pour explorer diverses

situations de températures et de vitesses. Ces conditions étaient les suivantes :

e p=4kPa-h=12MJ/kg—-T »~ 3500 K
e p=4kPa-—h=16MJ/kg—T »~ 4200 K
e p=2kPa-h=12MJ/kg—-T ~ 3000 K

Durant la campagne, d’autres conditions ont également été explorées, notamment
pour aller chercher des valeurs plus élevées de pression et plus faibles d’enthalpie. La
plupart des tests ont été effectués dans des intervalles de 1.5 a 7.5 kPa pour la pression,
et de 6 a 12 MJ/kg pour I'enthalpie. Le signal de fluorescence était trés faible dans les
points de plus hautes enthalpies. En prenant cela en compte, en plus des difficultés a
obtenir le second signal de fluorescence, les efforts se sont concentrés sur les points de
fonctionnement plus favorables, a basse pression (1.5 kPa) et faible enthalpie (6.5

MJ/kg), avec des températures estimées de 'ordre de 2500 K.

I11.4. Diffusions Rayleigh et de Mie, fluorescence induite par laser
et VENOM

I11.4.1. Diffusions Rayleigh et de Mie

La diffusion Rayleigh désigne la diffusion élastique de la lumiere par des particules
dont la taille caractéristique est plus petite que la longueur d’onde. Dans le cas ou la
taille des particules est plus grande que la longueur d’onde, on entre dans le domaine de
la diffusion de Mie.

De tels signaux peuvent étre enregistrés dans 'air & pression atmosphérique avec
le méme dispositif que pour les mesures de fluorescence. Dans ce cas, la diffusion Rayleigh
vient de l'interaction du laser avec les molécules de air, tandis que la diffusion de Mie
est principalement due aux poussieres présentes naturellement dans I’air lorsque la veine
n’est pas maintenue & basse pression. Ainsi ces deux signaux permettent de placer le laser

ainsi que de régler les optiques de collection afin de produire des images nettes.
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Figure III-6. Visualisation des faisceaux lasers a pression atmosphérique. La mise au point se fait
sur les poussiéres qui traversent le laser.

La Figure III-6 montre des images de diffusion avec chacun des deux lasers. Les
deux sont en configuration de faisceau, le 226 nm étant horizontal tandis que le 224 nm
est, comme déja précisé précédemment, légerement incliné. On voit trés distinctement les
particules diffuser la lumieére lorsqu’elles traversent le volume excité par le laser, et
optimiser la netteté de ces points lumineux a l'image permet de s’assurer du bon réglage

des optiques de collection.

Les caractéristiques du milieu sondé ainsi que les sections efficaces Rayleigh étant
bien connues, c’est également un bon moyen pour étalonner I’énergie laser et la géométrie

de la collection.

I11.4.2. Fluorescence induite par laser

Avant d’utiliser les deux lasers lors d’expériences communes, des tests de
fluorescence induite par laser ont été menés afin d’estimer les niveaux de signal aux deux
longueurs d’onde, ainsi que de régler finement la longueur d’onde des lasers pour aller
chercher les transitions adéquates. Deux exemples d’images de fluorescence sont illustrées
en Figure III-7. Sur la premiere, le laser a 226 nm a été séparé en deux faisceaux
perpendiculaires : I'un traverse le plasma axialement (le faisceau vertical sur I'image) et
le second radialement (le faisceau horizontal sur l'image). La configuration du laser

224 nm est la méme que précédemment.



Ces images permettent d’obtenir quelques informations qualitatives. La géométrie
des faisceaux et leur rapport signal sur bruit sont satisfaisants. En effet ce dernier est de
12 pour le laser a 226 nm et de 17 pour le laser a 224 nm. Cela nous assure de la présence
de NO(X,v=0) dans le plasma, qui est requise pour I'expérience. De méme, on observe la
présence de NO(X,v=1) due aux températures élevées, sans quoi nous n’aurions pas de
fluorescence & 224 nm (image de droite sur la figure 7). Ce NO est le méme que celui
produit lors du processus excitation-désexcitation provoqué par le laser a 226 nm, il est
donc nécessaire de différencier les deux contributions a la fluorescence : nous
distinguerons alors une fluorescence thermique due au NO(X,v=1) présent naturellement
dans le milieu, d’'une extra-fluorescence issue de la génération de NO(X,v=1) grice au

laser a 226 nm.

TDL pulse at 226 nm Sirah pulse at 224 nm

Plasma
flow

10 mm

Figure III-7. Images indépendantes de fluorescence dans le plasma.

La particularité des lasers a colorant est de pouvoir modifier finement leur longueur
d’onde. Ainsi, si le plasma est stationnaire, il est possible de faire parcourir une certaine
gamme de longueur d’onde au laser pour obtenir un spectre d’excitation, correspondant
a l'intensité de la fluorescence en fonction de la longueur d’onde du laser. Ce test peut
étre effectué quelle que soit la température pour le laser a 226 nm, car le niveau
NO(X,v=0) est toujours suffisamment peuplé. En revanche, pour le laser a 224 nm, il
doit forcément étre effectué a plus haute température, ou la densité de NO(X,v=1) sera

suffisante.
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Figure III-8. Spectres de fluorescence calculés, et un spectre expérimental de NO dans un plasma d’air.

I11.4.1. VENOM

L’utilisation successive des deux sources d’excitation pour générer le signal
supplémentaire de fluorescence de NO(X,v=1) recherché nécessite de déterminer
I'importance de plusieurs facteurs, comme ’énergie a apporter, ou le décalage nécessaire
entre les deux sources. Il est aussi souhaitable de comparer la population supplémentaire
de NO(X,v=1) apportée par le premier laser par rapport & la population de NO(X,v=1)
nativement présente dans le plasma. Pour cela un modeéle 0D simplifié va simuler les

processus & 'ceuvre suite a ces deux excitations laser.

I11.5. Modeéle couplé de fluorescence

I11.5.1. Principe de VENOM

Le modele a pour objectif de simuler la séquence d’événements et les processus

élémentaires en jeu lors des mesures VENOM. Cette séquence est décrite comme suit :

e Excitation de NO(X,v=0,J") vers NO(A,v=0,J') & 226 nm (bande y)

e Fluorescence de NO(A,v=0,]') vers NO(X,v,J"), en particulier NO(X,v=1,J") :
premiere image

e Convection des molécules NO(X,v=1,]") avec le flux de plasma

e Excitation de NO(X,v=1,J") vers NO(A,v=1,J") a4 224 nm (bande y)

e Fluorescence de NO(A,v=1,]J") vers NO(X,v,J"): seconde image



Il est & noter que ces processus peuvent étre simultanés et ne se déroulent pas sur

les mémes échelles de temps. Il est donc nécessaire de connaitre ’évolution temporelle

des populations intervenant dans la séquence.

I11.5.2. Modele VENOM

Afin de rendre les calculs simples et rapides, quelques hypothéses ont été posées :

Modele a 4 niveaux :

NO(X,v=0,J), NO(X,v=1,]J), NO(A,v=0,J), NO(A,v=1,])

Pas de transferts radiatifs ou collisionnels vers d’autres niveaux rovibrationnels,
les transferts d’énergie rotationnelle et vibrationnelle sont considérés comme
négligeables pour des échelles de temps inférieures a 1 ps : ¢’est ’approximation
la plus importante, mais comme pour la désexcitation collisionnelle, la
conséquence principale n’est que de réduire les échelles de temps.

Réglage parfait des sources laser :

L’excitation laser a lieu au maximum de la raie d’absorption, qui est considérée
comme une raie gaussienne.

Equilibre thermique :

Températures rotationnelle, vibrationnelle et d’excitation électronique
identiques. De précédentes études ont montré que ce n’était pas le cas dans
toutes les conditions de fonctionnement, en particulier a basse pression. Dans
certains cas la température de vibration est plus importante que la température
de rotation, ce qui a pour effet d’amplifier certains phénomenes décrits plus
loin.

Basse pression (1.5 kPa):

C’est la condition la plus étudiée expérimentalement, et est soumise a un faible
niveau de désexcitation collisionnelle.

Les sources laser ont des distributions d’énergie spectrales et temporelles de
forme gaussienne.

Déclenchement de l’excitation a 226 nm: 15 ns (arbitraire pour démarrer avec
zéro fluorescence).

Déclenchement de 'excitation a 224 nm : 100 ns, 300 ns ou 800 ns.

Temps caractéristique de Uexcitation & 226 nm (largeur & mi-hauteur): 4ns.
Temps caractéristique de I'excitation a 224 nm (largeur a mi-hauteur): 5ns.
Largeur spectrale de la raie laser & 226 nm : 1.7 cm™.

Largeur spectrale de la raie laser a 224 nm : 0.3 cm™.

Aire de la section de 'impulsion laser a 226 nm : 0.03 mm?.

Aire de la section de I'impulsion laser & 224 nm : 0.0075 mm?* (dans le cas d'une
excitation par un faisceau).

Répartition spatiale uniforme de I’énergie laser sur la section.
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e Pas de temps : 1 ps.

e Méthode de résolution : explicite.

Ecrire les équations d’Einstein nous donne :

dny

i —14.B13.Upz6nm + N3.[B31.Uzzenm + A31 + Q31]

dn,

- —Ny.Byg. Uppanm + N3.[A32 + Q32] + Ny [Baz- Uppanm + Asz + Quzl
dns

ar —ns. [B31-u226nm + z Agyrr + z QSv”] + 4. B13. Uz26nm

dn,
ar - e [B4Z-u224nm + Z Ay + Z Q4v”] + N2 Bas- Uzz4nm

Sachant que :
n, =nX,v" =0,]")
n, =nX,v'" =1J")
ny=n(4,v' =0,J)
ng=n(4,v' =1J")

Upoanm » Uzzenm © Densités spectrales d’énergie, respectivement a 224 et 226 nm
Ajj, Bij, Bji, Q;j : Coefficients d’Einstein et taux de désexcitation collisionnelle

La température d’équilibre est le parameétre d’étude principal dans le modele. Afin
d’initialiser les calculs, les populations des niveaux sont calculés grice que code PASTIS
[8] également utilisé pour le calcul des spectres d’absorption et d’émission, ou la resolution

de ’équation de transfert radiatif sur un chemin optique.

I11.5.3. Effets de saturation

L’un des parameétres de I’étude est 1’énergie de chaque impulsion laser. Nous
pouvons relier ce parametre a la densité d’énergie laser grace a l'aire de la section
minimale (waist) du laser et a sa répartition spectrale d’énergie. Si la densité spectrale
d’énergie est trop importante, un grand nombre de molécules est excité par le laser et le

processus d’excitation est alors saturé dans les équations d’équilibre.

Pour ces calculs le délai est court (85 ns) et la méme énergie E est choisie pour les
deux sources lasers. Les calculs sont faits pour les raies d’excitation suivantes :

e RI1(0-0, J=0.5): 226,1592 nm

e RI(1-1, J=0.5): 223,8006 nm
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Figure IIT-9. Evolutions temporelles des populations pour E=2 mJ, T=300 K (a) et T=3000 K (b).

La Figure III-9 illustre I’évolution typique des densités de populations avec des
énergies de faisceau de 2mJ, soit le maximum expérimentalement obtenu avec les sources
laser. Lors des deux excitations, la saturation intervient trés rapidement et bien avant le
maximum d’énergie de chaque laser (représenté par les lignes verticales grises), et ce a
des températures de 300 K comme de 3000 K. La principale différence observée vient de
la population NO(X,v=1) : étant relativement absente & 300 K au début de la simulation,
cette population augmente suite a la premiére excitation jusqu’au moment de la seconde
excitation, 1a ot a 3000 K, cette population est des le départ suffisante pour ne pas étre

modifiée par la premiere excitation.
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Figure III-10. Evolutions temporelles des populations pour E=0,2 mJ, T=300 K (a) et T=3000 K (b).

Il n’y a pas de différence significative lorsque I'énergie est divisée par 10 (Figure
IT1-10). En comparant les deux figures, on note que la saturation arrive plus tard lorsque
Pénergie est moins importante. En diminuant encore I’énergie d’un facteur 100 (Figure
II-11) jusqu’a 2 puJ, on apergoit enfin un comportement sans effet de saturation. La

seconde excitation est encore trés proche de la saturation, car & méme énergie par
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impulsion que la premiére source a 226 nm, la seconde source possede de plus grandes
finesses spectrale et temporelle, rendant la densité spectrale d’énergie de la source plus

importante.

Quelle que soit 1'énergie, le comportement de NO(X,v=1) reste le méme, croissante
entre les deux excitations a 300 K et quasi constante a 3000 K. De plus, la densité
maximale de NO(X,v=1) a 300 K est un & deux ordres de grandeur plus faible que celle
a 3000 K
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Figure III-11. Evolutions temporelles des populations pour E=2 pJ, T=300 K (a) et T=3000 K (b).

IT1.5.4. Evolution temporelle relative de NO(X,v=1) en fonction de

la température

VENOM étant basée sur la surpopulation du niveau NO(X,v=1), il parait judicieux

d’étudier le rapport Ryo = % entre la densité de NO(X,v=1) & chaque instant

et sa densité initiale pour illustrer l'efficacité éventuelle de I'excitation.

Pour les mémes conditions expérimentales (avec E=0,2mlJ), la Figure III-12
présente ce ratio pour des températures de 300 K, 3000 K et une nouvelle température
de 600 K. Si les deux températures déja utilisées confirment nos observations précédentes,
on s’apercoit également que des 600 K le processus de surpopulation est beaucoup moins

efficace avec un facteur 1,4, en comparaison d’un facteur 35 a 300 K.

L’explication de ce phénomene peut étre donnée grace aux équations : plus grande
est la densité de NO(X,v=1), et plus sa dérivée temporelle sera faible. A de hautes
températures, la population thermique de NO(X,v=1) est naturellement importante, a

tel point que le processus de surpopulation n’est plus efficace.
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Figure III-12. Evolution du ratio NO(X,v=1)(t) sur NO(X,v=1)(t=0) pour E=0,2 m.J, T=300 K,
T=600 K et T=5000 K.

Dans ces conditions, il devient alors impossible de différencier la population
thermique de NO(X,v=1) de la surpopulation amenée par l'excitation laser. Dans les
deux prochaines sections nous étudierons la possibilité de changer deux autres parametres
liés aux sources lasers : le délai entre leurs déclenchements respectifs, puis le changement

de longueurs d’ondes pour chercher une transition plus efficace.

II1.5.5. Influence du délai entre les deux excitations

A basse pression, le processus de désexcitation est principalement radiatif. Dans le
cas de la désexcitation de NO(A,v=0), ce processus vient peupler le niveau NO(X,v=1).
Sachant que le temps de cette désexcitation est d’environ 400 ns (cf courbe bleue de la
Figure 11I-13), allonger le délai entre les deux sources lasers pour se rapprocher de cette
durée devrait permettre te sonder un niveau NO(X,v=1) plus peuplé que dans les cas

illustrés précédemment.

Les Figures III-13 et I1I-14 présentent I’évolution des densités de population a 300
et 3000 K lorsque les délais entre les deux impulsions laser sont réglés respectivement a
285 ns et 785 ns. Les changements sont particulierement visibles lorsque T=300 K. Plus
le délai est important, plus le processus de surpopulation est efficace. La Figure III-14
nous montre cependant que des délais supérieurs a 800 ns sont inutiles car la désexcitation
de NO(A,v=0) est & 98% accomplie.
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Figure 11I-13. Evolution temporelle des densités avec un délai entre les impulsions laser de 285 ns,
T=300 K (a gauche) et T=3000 K (d droite).

En revanche, a T=3000 K, la surpopulation de NO(X,v=1) reste extrémement

faible comme les montrent également les Figures I11-13 et I1I-14, a droite.
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Figure 11I-1/. Evolution temporelle des densités avec un délai entre les impulsions laser de 785 ns,
T=300 K (a gauche) et T=3000 K (d droite).

I11.5.6.

Influence du nombre rotationnel des niveaux sondés

Les premiers tests expérimentaux ont été effectués avec des transitions dont les

nombres rotationnels étant compatibles avec une population thermique importante pour

obtenir un fort signal de fluorescence, et des nombres rotationnels faibles. Mais quelles

différences dans les résultats aurait-on avec des nombres rotationnels plus élevés ?
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Figure III-15. Evolution temporelle des densités avec un délai entre les impulsions laser de 785 ns,
pour T=3000 K, J=50.5 (d gauche) et J=60.5 (d droite).

La Figure III-15 montre 1’évolution temporelle des densités de populations lorsque
le nombre rotationnel est plus élevé, ici J=30.5 et 60.5. Elle peut étre comparée avec le
graphique de droite sur la Figure III-14. Sans surprise, la densité la plus importante de
NO(X,v=1) est atteinte pour des nombre rotationnels intermédiaires. L’expérience a fait
ressortir les plus grandes densités pour J=15.5 et 20.5. Il faut avoir en téte que moins un
niveau est initialement peuplé, plus les équations de bilan permettent une importante
surpopulation. Ainsi le processus de surpopulation est plus efficace pour des niveaux

faiblement peuplés.
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Figure III-16. Evolution du ratio NO(X,v=1)(t)
(¢ gauche) and T=3000 K (a droite) pour divers délais

sur NO(X,v=1)(t=0) pour E=0.2 mJ, T=500 K
et nombres rotationnels.

La Figure III-16 peut étre utilisée comme un résumé des remarques précédentes
pour T=300 K et T=3000 K. Pour T=3000 K, la surpopulation est plus importante pour
J=60.5 que pour J=30.5 a cause de la plus faible densité initiale a J=60.5. Malgré tout,
cela n’implique pas que 'utilisation de ces états de nombre rotationnel élevé dans une

expérience VENOM donnerait des résultats significatifs, la surpopulation n’excédant pas
les 5%.
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Figure III-17. Evolution temporelle de lintensité de la seconde fluorescence (second signal
VENOM) en fonction du nombre rotationnel pour E=0.2 mJ, T=3000 K et un délai de 785 ns.

De plus, lorsque l'on trace I’évolution temporelle de l'intensité de la seconde
fluorescence (Figure III-17), il apparait clairement que l'intensité du signal VENOM
chute si le nombre rotationnel est trop faible ou trop important. Le nombre rotationnel
présentant la fluorescence secondaire maximum est celui qui a été sélectionné pour les
expériences (J=20.5). Un autre argument & prendre en compte tient dans le fait que les
longueurs d’onde correspondant & des transitions de nombre J élevés sont trop éloignées
de la longueur d’onde centrale du colorant produisant le laser & 224 nm, impliquant une
chute de I’énergie produite par la source laser. Cela nécessiterait alors un remplacement

du colorant.

I11.5.7. Conclusion

Un modele simple a 4 niveaux doté d’hypotheses raisonnables nous a permis de
montrer que la surpopulation de NO(X,v=1) due a une premiére excitation de
NO(X,v=0) est de moins en moins efficace avec 'augmentation de la température. De
plus, & cause de la population thermique initiale de NO(X,v=1) qui augmente fortement
avec la température, cette population supplémentaire devient négligeable, faisant chuter
drastiquement 'efficacité globale de la technique. Dans les conditions les plus favorables
(délai entre les impulsions important, nombre J optimal avec la température), la
population supplémentaire maximale est estimée a environ 4% lorsque le plasma est a
I’équilibre thermique a 3000 K.



Est-il possible de séparer ce faible signal supplémentaire de la fluorescence
thermique 7 Sur une image VENOM réussie, une grille d’extra-fluorescence devrait
apparaitre en surbrillance au-dessus de la fluorescence thermique de fond. L’écart-type
du bruit de ce signal de fond peut étre déterminé localement aux pixels voisins du nceud
étudié de la grille. 11 est a noter que plus le signal global est important (donc plus la
température est importante), plus le bruit sera important. Si la contribution due a ’extra-
fluorescence est supérieure a trois fois I'écart-type du bruit, il est alors possible d’isoler
le signal correspondant et 'utiliser pour les mesures de vitesses locales. Pour la condition
du plasma la plus étudiée, en considérant la valeur moyenne du bruit enregistré sur les
images, ce signal d’extra-fluorescence aurait dii excéder 17% du signal thermique pour

étre détectable. 1l est donc impossible de détecter le signal dans nos conditions d’études.
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Chapitre IV. Diffusion Raman spontanée dans un

plasma
IV.1. Diffusion Raman spontanée
IV.1.1. Principe de la diffusion Raman : diffusion inélastique

L’une des interactions possibles entre la lumiere et la matieére est le phénomene de
diffusion : le rayonnement incident est alors dévié lors de collisions avec la matiere dans
des directions diverses. Dans le cas ou la taille caractéristique D des particules est
importante devant la longueur d’onde incidente A, le régime est dit spéculaire, et est alors
régi par loptique géométrique. Lorsque D est du méme ordre de grandeur que A
(typiquement 0.1 A < D < 10A), le régime est dit résonnant et est appelé diffusion de
Mie. Dans le cas d’une particule sphérique, la théorie de Mie est privilégiée, dans le cas
contraire la théorie de Lorenz-Mie généralisée [58] est une solution. Enfin, dans le cas on

D est négligeable devant la longueur d’onde, il existe plusieurs distinctions :

e Dans le cas d'une interaction d’un photon avec un électron faiblement lié,
on entre dans le domaine de la diffusion Compton. C’est typiquement une diffusion
issue d’'une collision inélastique, c’est-a-dire que les partenaires de collision ont
échangé de I'énergie au cours du processus. L’atome s’ionise au cours de I’échange.
Lorsque des photons de faible énergie parviennent sur des électrons libres, la
diffusion est élastique : c¢’est la diffusion Thomson.

e Dans le cas d'une collision élastique — c’est-a-dire que les énergies des
partenaires de collision sont inchangées avant et apreés l'interaction — entre un
photon et un atome ou une molécule, on entre dans le domaine de la diffusion
Rayleigh (qui explique notamment la couleur du ciel, bleu en temps normal,
tendant vers le rouge a ’aube et au crépuscule).

e Enfin, si la collision photon-lourd (lourd désignant indifféremment atome
ou molécule) est inélastique, on entre dans le domaine de la diffusion Raman. Si le
lourd a gagné de ’énergie au cours du processus (et donc le photon diffusé est
moins énergétique), la diffusion est dite Stokes. Dans le cas contraire ou le lourd a

perdu de I’énergie en faveur du photon diffusé, on parle de Raman Anti-Stokes.



Niveau
A ENETEie e asesnginesnnss
virtuel

AE hv + AE
NAVAVAY. IR WAVAVAY. 5

hv hv
SUAVAVAY.. BN WAVAVAY, o

Diffusion Rayleigh Diffusion Raman Diffusion Raman
Stokes Anti-Stokes

Dy QT NNy & W
Figure IV-1. Diagramme en niveauz d’énergie illustrant la diffusion des photons par un

atome ou une molécule.

Les états d’énergie d'un lourd étant quantifiés et propres a chaque espéce chimique,
les décalages possibles en énergie du niveau initial et du niveau atteint apres collision
sont connus. Ainsi, les décalages possibles en énergie du photon diffusé sont prévisibles

et caractéristiques de 'espéce diffusante.

Lors de I'analyse spectrale d’un rayonnement diffusé de la sorte, on observe donc
pour chaque décalage Raman (lié a une transition E-E.) une raie correspondant a la
somme des contributions de toutes les collisions ayant fait intervenir cette transition. Il
est alors possible de remonter & la population des niveaux initiaux du milieu traversé par
le rayonnement, et donc en déduire plusieurs données liées & I’espece sondée. En sommant
toutes les contributions des populations des niveaux bas, on obtient la population totale
du niveau bas dans la zone de mesure, que 'on peut relier & une population totale. On
en déduit alors une densité de population, appelée plus couramment concentration dans
le milieu. En analysant la forme du spectre mesuré, il est possible d’obtenir une mesure
de température liée au stockage d’énergie en jeu. En général, la diffusion Raman faisant
intervenir les stockages vibrationnels et rotationnels, on peut remonter a une température

vibrationnelle et rotationnelle, dans les cas ou ces températures sont définies.

IV.1.2. Application aux diagnostics optiques (combustion) pour des

mesures locales de températures et de densités d’especes

L’analyse de la diffusion Raman spontanée possede plusieurs atouts. En étant basée
sur de la diffusion, la procédure est souvent considérée comme non-invasive, ¢’est-a-dire
qu’elle ne modifie pas le milieu mesuré. (Au sens strict, le caractére inélastique de la
collision induit nécessairement une modification de 1’état des molécules, mais cette

modification est insuffisante pour influer sur le milieu.) Ainsi la mesure effectuée est
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représentative. La technique est utilisable quelle que soit la nature de la source lumineuse
d’excitation (méme si l'efficacité de la technique chute avec la longueur d’onde), ainsi le
choix de ladite source est plus libre que pour d’autres techniques de diagnostic laser. La
position du spectre de diffusion Raman découlant des niveaux d’énergie d’une espece
sondée, cette position est caractéristique d’une espece ; l'intensité du signal étant
proportionnelle a la densité de ’espéce sondée dans la zone de mesure, il est alors possible
de sonder plusieurs especes simultanément. Le phénomene de diffusion étant plus rapide
(temps caractéristique 100fs-1ps) que la fluorescence (100ns-1ms) et observé uniquement
dans la zone de mesure, la technique permet donc des mesures locales et instantanées (en
single-shot) ; cette rapidité donne également a la technique 'avantage de ne pas étre
soumises a des désexcitations collisionnelles (phénomeéne de quenching) qui parasiteraient

la mesure.

L’analyse de la diffusion Raman peut aussi rencontrer des obstacles. Le plus connu,
c’est la faiblesse du signal observé par rapport a d’autres techniques de diagnostic lasers
(environ 2 & 3 ordres de grandeur avec la diffusion Rayleigh et 15 & 20 avec la diffusion
de Mie [59]). De plus, la mesure quantitative de densité nécessite un étalon afin d’éliminer

les parameétres propres a l'expérience (fonction d’appareil).

Grace a l'utilisation de sources laser pulsées a hautes puissance et dont la régularité
tir-a-tir est quantifiée, il est alors possible de contourner le probleme de la faible quantité
de signal en accumulant les tirs et en additionnant les spectres Raman qui en résultent.
La spectroscopie Raman a été souvent développée et utilisée au CORIA, que ce soit en
observant la diffusion spontanée (A. Lo [60], H. Ajrouche [61], F. Guichard [62], G. Cléon
[35], D.Studer [27]) ou en développant des diagnostics dérivés (F. Berthillier [63] :
DRASC, Diffusion Raman Anti-Stokes Cohérente, ou CARS en anglais). Elle a été plus
souvent éprouvée dans des milieux en combustion a pression atmosphérique, avec
notamment le développement d’une source haute-puissance et d’une chaine de mesure
pour effectuer un diagnostic 1D instantané, multi-espece et mono-coup dans une flamme
turbulente (H. Ajrouche, F. Guichard), mais elle a aussi été un diagnostic utilisé dans les

plasmas (A. Lo, D. Studer) avec de nouveaux obstacles a franchir.

IV.1.3. Dispositif expérimental

Dans les plasmas d’entrée atmosphériques produits au CORIA dans Iinstallation
SOUPLIN, la pression typique de 6000 Pa engendre un premier obstacle 1ié & la faible
densité des particules sondées (densité globale du gaz 150 & 300 fois plus faible qu’a
pression atmosphérique). Il est donc nécessaire d’accumuler le signal sur un nombre
important de tirs. Pendant la mesure, pour pouvoir déposer une énergie importante sans
induire de phénomenes non linéaires voire de claquages, le parameétre important a

controler est la densité volumique et temporelle d’énergie au point focal ; dans le cas



contraire la mesure ne serait alors plus représentative et rendrait impossible le diagnostic
Raman. Une solution est alors apportée pour chaque probléme : on joue sur la source
laser pour obtenir une densité temporelle d’énergie faible et une répartition spatiale
d’énergie optimale, et on sélectionne une lentille qui va focaliser ledit laser de maniére
moins importante afin de maintenir la densité locale volumique d’énergie a un faible

niveau.

C’est ainsi que nous utiliserons le laser Nd:YAG Continuum White Cell Long Pulse
doublé a 532 nm présenté dans le Chapitre I. La cellule de White permet de s’assurer
que l'impulsion du laser est étalée dans le temps, tandis qu'un inducteur magnétique
permet de lisser l'intensité générale pour éviter une densité locale d’énergie trop
importante. Le laser délivre donc nominalement 750 mJ & 532 nm, avec une section
initiale de 8 mm et une longueur d’impulsion de 106 ns. Le laser est polarisé verticalement
a 95% & sa sortie. Pour sa focalisation, nous avons sélectionné une focale de 1m & 532

nm.

Un critére important lors du choix des optiques est de perdre le moins de puissance
lorsque le laser est amené et focalisé dans le milieu ciblé : notre choix s’est donc porté
sur quatre miroirs 532nm (>95% de réflexion) et une lentille (95% de transmission) ainsi
que deux hublots Spectrosil2000 & haute transmission installés a angle de Brewster. Cet
angle a la particularité de ne pas engendrer de réflexion lorsque la lumiere incidente
possede une polarisation Transverse Magnétique ; en tenant compte de la polarisation du
laser (95% verticale & 532 nm en sortie de source) cela permet une transmission du
faisceau de 98.8%. Le montage global a donc une transmission de 76.5%
(=0.9574%0.95%0.988).

Figure IV-2. Rappel de [l'orientation des champs Figure IV-3. Transmission totale de l'onde TM
électromagnétiques pour une onde TM. lorsque ['incidence est a angle de Brewster.
[source : wiki/Angle de Brewster]

Il est également nécessaire d’avoir un spectrometre dont la résolution soit suffisante
pour distinguer la forme du spectre Raman observé tout en conservant l’ensemble sur

une méme image.
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Pour cela, nous utilisons un spectrometre Horiba Jobin-Yvon iHR-550 avec un

réseau peu diffractant de 600 t/mm. Un autre avantage d'un réseau peu diffractant est

la quantité de lumiére plus importante qui parvient sur une méme ligne de pixels,

favorisant la détection dans des conditions ot la quantité de signal est faible.

Afin de pouvoir améliorer la détectabilité du

signal, une caméra haute

intensification Princeton Instruments PI-MAX 4 a été choisie, dotée d’un intensifieur
HRf spécialisé dans la gamme de longueur d’onde [400 nm-900 nm| (cf Figure IV-4) et

d’un photomultiplicateur électronique (Photocathode + Haute tension), formant deux

étages d’amplification successifs.
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Enfin, la caméra et le laser sont synchronisés afin d’ouvrir 'acquisition aux

moments opportuns uniquement.

Le choix du montage de collection découle de plusieurs facteurs : la nécessité de
perdre le moins de signal Raman collecté, la faible ouverture des acces optiques, et un
grandissement sélectionné pour avoir une taille de champ de mesure adaptée. Afin
d’effectuer des mesures sur axe et hors axe, mais également simplifier les réglages
optiques, un montage afocal via deux lentilles a été mis en place, et la troisiéme lentille
a pour role d’amener le signal résultant vers la fente d’entrée du spectrometre. Afin
d’éviter toutes aberrations, notamment chromatiques (présentées dans la Figure IV-8),
et permettre de réutiliser le montage de collection pour les mesures de spectroscopie
d’émission et de fluorescence (a des longueurs d’onde différentes du Raman), il a été
décidé que des lentilles achromatiques étaient nécessaires. Des lentilles Edmund Optics
[400 nm-1000 nm| ont été sélectionnées par la largeur de la bande passante de leur
revétement antireflet (Figure IV-9) et la variation contenue de la focale avec la longueur
d’onde sur de tels domaines (Figures Figure IV-10 et Figure IV-11). Compte tenu de la
tres faible ouverture du spectrometre et la taille réduite des acceés optiques (80mm),
I'utilisation de lentilles de diametre 50 mm est préférable a 1'utilisation de lentilles de 100
mm. Comme illustré dans les Figures Figure IV-6 et Figure IV-7, cela permet une mobilité
du montage de collection au-devant de 'acceés optique sans changer les parametres
géométriques de 'acquisition. En effet 'utilisation de lentilles plus grandes que I'acces
optique provoque une obstruction du signal collecté, générant un signal non symétrique
par rapport a l'acces optique ; de plus, 'ouverture angulaire plus importante générée par
un plus grand diametre de lentille provoque une perte supplémentaire de signal lors
l'arrivée de celui-ci sur le premier miroir interne du spectrometre dont les dimensions ne

sont pas modifiables.

Position Position Position Lentilles
Miroir intert « Amont » « Centre » « Aval » D =100mm,
. position
pectrométre T m— p— mp—
\ \ |/ \ « Aval »
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il oy — | — — | — — \ | — — [ ]
) - P | | | | Obstruction par —
veine D = 80 mm | | f \ | | lebordde |7\
I'. [ \ | | | I'accés optique '
| \ .' I: .I . |
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Figure IV-6. Illustration de l'intérét des lentilles de diamétre 50mm. Figure IV-7. Problémes

issus du choix de lentilles

trop larges.
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longueur d’onde sur la lentille 050 * f150. diffusions Rayleigh et Raman pertinentes.

Le montage de collection est illustré en Figure IV-12, le grandissement du montage
optique est alors de 0.51. En considérant le grandissement du spectrometre de 1.1, et

avec une taille de capteur de 13*13mm, la zone de mesure est donc de 22 mm de coté.

Le montage de collection ayant été placé face a un des acces optiques latéraux, il a
donc été choisi d’amener le laser d’excitation par le haut. La zone de mesure est donc
assimilable a un cylindre vertical et permettra selon la technique employée et son
efficacité, de procéder soit a des mesures ponctuelles soit a une mesure 1D. Concernant
le choix des positions de mesure, la dimension et la position fixe des acces optiques nous

ont poussés a collecter le signal en 4 points du plasma ; trois positions sur 'axe de

symétrie du plasma, et une position décalée de I'axe :

N

e Sur I'axe, a 67mm de la sortie de la torche : position « amont »

e Sur 'axe, a 75mm de la sortie de la torche : position « centre »

e Sur l'axe, & 95mm de la sortie de la torche : position « aval »

e Décalée de 20 mm de l'axe, a 7bmm de la sortie de la torche : position

« hors axe »
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Figure IV-12. Montage de collection, vu de dessus. Les points verts illustrent les 4 positions

du laser étudiées, distants de 2 cm les uns des autres (excepté le point amont, distant du

point central de 1,5 cm).

IV.2. Mesures de températures de vibration et de rotation du

fondamental de CO

IvV.2.1. Influence des populations des niveaux sondés sur la forme du

spectre

Pour comprendre la forme d'un spectre Raman, il faut revenir a I’échange d’énergie

qui a lieu suite & la collision inélastique entre la particule diffusante et le photon incident :

la particule diffusante se retrouve sur un niveau vibrationnel et rotationnel différent. Il

est donc possible d’exprimer grace a la mécanique quantique cette variation d’énergie.

Pour cela, la nomenclature suivante est adoptée : la particule, ici une molécule

diatomique (CO dans le plasma de CO, pur, N; ou O, dans 'air ambiant), se trouve sur

létat (v,J) avant collision et (v’,J’) aprés. v et v’ représentant chacun les nombres

quantiques vibrationnels de l’état considéré, et J et J’' leurs nombres quantiques

rotationnels. Ainsi la différence d’énergie peut étre exprimée :

AE(v,])—»(v',]’) = [Evib ]+ Erot(vlr],)] - [Evib w,)) + Erot(v'])]
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Avec pour approximations & l'ordre 2 :

E,ip(v,)) = he [we (v + %) — WeXe (v + %)2]

Erot(.]) = he [BJ( + 1) = B (1 + D)’

1 1)?
Blgl) = Bél) + aél) (v + E) + ye(l) (v + E)

1 1\2
B = 8+ a® (v + ) 432 (v+2)
Les transitions usuellement observées en Raman satisfont les régles de sélection
Av = 0,41 et A] = 0,%2. Nous étudions les transitions Stokes Av = +1. La nomenclature
attribue usuellement aux bandes rotationnelles A] = —2,0 et +2 les noms respectifs O, Q

et S. Si nous étudions la branche principale Q et décomposons la différence :

AE(AU=+1,Q) == AE vib + AE rot

(Av=+1,Q) (Av=+1,Q)
Sachant que :
AE yip = helw, — 2wex. (v + 1)]
(Av=+1,Q)
AErot = hc [B,S},)l - Bél)] JU+1) (A Pordre 1)
(Av=+1,Q)

B - BV = =P + 27w+ 1)
Nous obtenons :

AE (py=+1,0) = hc [a)e —2wex,(V+1) — (ae -2y, (W+ 1))](] + 1)]

Ce sont ces valeurs de décalage en énergie qui déterminent 1’écart entre la longueur
d’onde d’excitation et celles des raies Raman observées. En posant :

AE (ap=+1,0) = h¢ AT (pp=11,0)

Le décalage en nombre d’onde Ag (en cm™) permet alors directement de travailler

avec les développements limités précédents sans se soucier des constantes hc.

Ad(pp=+1,0) = We — 2weXe(V + 1)
- (ae - 2)/3 (v+ 1)) ]U + 1)

La disposition des raies Raman observées étant déterminée, il reste a établir les

hypothéses sur leurs hauteurs respectives.



Dans le volume de mesure V, l'intensité I de diffusion Raman spontanée d’une
transition (v,]) = (v',]") émise dans la direction 6, dans un cone d’angle solide d€) peut

étre écrite sous la forme :

ao\?

182 ndQ = AV fgeer N (—)
w)~("]") taser TWDNOQ) o,y (v 1)

regue

dQ (IV-1)

Ot A représente 'efficacité de 'intégralité de la chalne de collection, Ij50r désigne

I'éclairement laser (W.m?) parvenant dans le volume de mesure V (m?), Ny représente
do

aﬂ)(v,])*(V'J')

efficace différentielle Raman dans la direction € pour la transition (v,]) - (v/,]").

la densité de particules (m™®) dans ’état (v,]), et ( (m?.sr) désigne la section

Cette section efficace différentielle peut étre reliée a une variation du moment
dipolaire de la particule. Lorsque le champ électrique incident (issu du rayonnement
d’excitation) parvient au voisinage de la particule, celui-ci induit un changement de son
moment dipolaire, la faisant transiter de son état (v,]) vers un état virtuel instable, puis
vers un état stable (v',]') via émission d’'un rayonnement. On peut alors exprimer le

moment de cette transition Raman par :
P=(v]jlplv'.,]"
Sachant que p = EO&E , cela donne :
P = go(v.Jlalv’,)")E

D’autre part, nous pouvons exprimer l'intensité émise par une particule suite a

cette transition par :
2

mwec -
Q — 4 p2 oin2
I(U,])H(U’,]’) (9) = _280 v* P“sin“ 6
émise
particule
2
mece N
Q 0 _ .
I(v,])—)(vl,]’) @) = ) V}%aman (v,Jlalv',J'y* E* sin* 6
émise
particule

1 o
— 2 Q — 2 .,4 = 2 oinl
Ligser = ESOCE = I(v,])_)(v’,]') (0) = liaser T* ViRaman (v,J1@|V",])* sin“ 0
émise
particule

Dans notre configuration expérimentale, ’angle de collection 6 est proche de g

Dienti Dienti
(ouverture < tan™? ( l‘m””e> ~ ( ’e"“”e) = 0.05rad)
2 Lfocale 2 Lfocale

D’ou :
IQ(UJ)_)(U’J’) = N(v,])VIlaser m? Vﬁaman (v:”alv’:],)Z

émise
volume mesure

<1y . _ _ Q
Si l'on pose IE};’([{;Z(U”],) =A g (V V(VJ)_)(VIJI)) I(]v’].)_)(vl’]l)
volume mesure sz:f;le mesure
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Avec g(v) la fonction d’appareil, nous obtenons ceci :

do\? _

(3a). = Viaman Wl (1v-2)
w.n-@"J")

Nous observons ainsi immédiatement la dépendance tres forte avec la fréquence

o . 1 .
d’excitation ; sachant & nouveau que Vrgman = Viaser — HAE W)~ ("]’ il saute aux yeux

que l'influence du choix de la source laser joue énormément sur efficacité générale de la

diffusion Raman.

Le spectre résultant est également proportionnel & la population des niveaux
concernés : on peut s’attendre donc a observer la superposition de plusieurs bandes
vibrationnelles contenant chacun des raies rovibrationnelles dont la taille respective est
liée & la répartition de leurs populations, dictées par la température de rotation (lorsque
celle-ci a un sens). De méme, la hauteur relative des bandes les unes comparativement
aux autres dépend d’'une part de la répartition des populations vibrationnelles (liée quand
c’est possible a la température de vibration), et d’autre part, sachant que les bandes

vibrationnelles se chevauchent, de la forme de chaque bande (température de rotation).

En pratique, il existe plusieurs sources physiques d’élargissement des raies
théoriques (Doppler, Collisionnel, Naturel) qui viennent déformer le spectre capté. Il
existe d’autre part un élargissement expérimental a ne pas négliger : la fonction
d’appareil, qui est la fonction de transfert issue de divers facteurs géométriques ou

physiques qui déforment le signal lors du passage dans le dispositif de collection.

IV.2.2. Intervention de la fonction d’appareil : mesure sur les

diffusions Rayleigh et Raman a conditions ambiantes

Afin de déterminer la fonction d’appareil régissant la déformation du signal
théorique, il est possible d’acquérir un signal dans les conditions connues et aisément
reproductibles dans une simulation. Deux exemples tiennent dans la diffusion Rayleigh
ainsi que la diffusion Raman des molécules majoritaires dans ’air ambiant, a savoir N,
et O,. Dans ces conditions de température, les sections efficaces sont connues et le nombre
de niveaux rotationnels suffisants pour simuler fidélement le spectre est faible, rendant
le calcul de ladite simulation rapide ; tandis que la densité importante des molécules a
pression atmosphérique et ’étalement réduit du signal en longueur d’onde permet une

acquisition rapide d’un signal Raman.

En proposant des modeles pour la fonction d’appareil, il est alors possible de
convoluer cette derniere avec le signal théorique et comparer le résultat avec le signal
réel pour définir la fonction d’appareil pour les mesures Raman qui suivront. En se
référant au travail d’H. Ajrouche [61] sur la proposition de modeéles pour les caméras

emCCD rétro-éclairées, il est possible de modéliser la fonction d’appareil par la



convolution d’une Lorentzienne et d’une fonction de type Trapeze ou Polygone. Ce
modele est plus adapté que d’autres modéles plus simples comme une gaussienne car il
permet de faire correspondre la largeur importante de la fonction expérimentale (due en
partie a 'ouverture de la fente de 160 pm) et les ailes larges d’une Lorentzienne. Cette
comparaison est visible dans les Figures Figure IV-13 et Figure IV-14. Ces ailes seront
d’une importance toute particuliere lors de la simulation des spectres, pouvant mener a
une interprétation des températures erronée si elles ne sont pas correctement modélisées.
A été également testé un autre modele sommant trois fonctions de Voigt (calculées avec
Papproximation de Whiting) [53], mais dans notre cas la fonction Trapéze-Lorentzienne
Asymeétrique permet de modéliser de maniére plus fidele le signal expérimental. Tester
cette fonction sur le Rayleigh dans l'air a une température ambiante de 295 K et une
pression de 6200 Pa permet une comparaison rapide car les élargissements (naturel,
collisionnel, Doppler) sont insuffisants pour intervenir visuellement sur le capteur lorsque
le réseau posseéde 600 traits/mm. Ainsi le signal réellement observé est intégralement
identifiable a la fonction d’appareil de ’'ensemble de la chaine d’acquisition. Le résidu est

inférieur & 1% du pic de signal avec ce modele.

1,1 1,1
+ EXP + EXP
0,9 T.L. ()_/9 Lorentz
AN eeeseeens Résiduel —~ Gauss
507 T 507 T.L.
205 £05
2] 2
3 )
+ 0,3 + 0,3
— —
0,1 0,1
0,1 0,1
5315 531,7 531,9 532,10 5323 5325 532 5321 532,2 5323 5324
Longueur d'onde (nm) Longueur d'onde (nm)

Figure IV-13.  Modélisation par une Trapéze- Figure 1V-14.  Comparaison de la Trapéze-
Lorentzienne. Signal : Rayleigh dans lair, T=295 Lorentzienne avec une Gaussienne et une
K, p = 6200 Pa. Lorentzienne, sur une moitié du signal Rayleigh.

En pratique, la fonction d’appareil est acquise chaque jour de mesure sur le Raman
a froid de N, de sorte a permettre une meilleure fidélité des spectres théoriques
reconstitués avec les spectres acquis et prendre en compte les divers parametres

expérimentaux qui auront pu varier.
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IV.2.3. Reconstruction du signal : (collaboration F. Guichard)

Pour la reconstruction du signal, nous nous sommes appuyés sur le travail d’A. Lo
[60], H. Ajrouche [61] et de F. Guichard [62] qui ont respectivement créé et amélioré un
code de simulation de spectres Raman. Suite & nos échanges, F. Guichard a développé
une version du code permettant de simuler un spectre de CO avec deux températures de
Boltzmann (rotation et vibration), qui a pour parametre d’entrée la fonction d’appareil
expérimentale, et dont le calcul des sections efficaces Raman et la valeur du parameétre
de coupure pour le nombre rotationnel J ont été adaptés aux tres hautes températures
des plasmas. Les choix effectués ensuite pour ces parameétres seront détaillés dans la
section VI.1.1.

Ce code 0D modélise le spectre Raman émis par un composé donné dans une
direction donnée. Il détermine la position des raies d’intérét (en imposant des nombres
vibrationnel et rotationnel maximaux), calcule les sections efficaces intégrées en fonction
des températures de consigne, inteégre la fonction d’appareil extraite a partir d’un signal
Raman & froid de N,, détermine les populations respectives grace a la distribution de
population donnée par l'utilisateur (Boltzmann, Treanor..) et somme l'ensemble des

contributions pour former le spectre final tel qu’observable en noir dans la Figure IV-15.

La thermométrie s’effectue alors en déterminant la distribution de population et la
(ou les) température(s) qui permettent le meilleur recoupement du spectre théorique avec

le signal mesuré, que ce soit via minimisation automatique ou manuelle.

Une fois le spectre théorique constitué, il est alors possible de déterminer avec plus

de précision la densité globale de CO. Cette partie est détaillée dans la section suivante.
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Figure IV-15. Exzemple de spectre Raman Stokes de CO dans un plasma de CO: pur, et

comparaison avec un spectre théorique.

1V.3. Mesures de densité du fondamental de CO

IV.3.1. Etalonnage : mesure du Raman de l’air a température

ambiante et pression d’essai

En ce qui concerne la mesure des densités de CO a partir d’un spectre Raman, il

est nécessaire de connaitre lefficacité A du dispositif de collection.

Pour cela, nous nous appuyons encore sur la mesure de diffusion Raman dans des
conditions maitrisées : les mesures & conditions ambiantes (souvent dites « & froid » par
comparaison aux conditions plasma) mentionnées dans les sections précédentes. En
procédant a cette acquisition dans les mémes conditions expérimentales que pour

I’acquisition du Raman de CO dans le plasma, nous nous débarrassons ainsi du facteur

A.

En effet la somme sur I'ensemble du spectre Raman de toutes les contributions
rovibrationnelles audit spectre, c’est-a-dire 1’aire Ao sous la courbe de signal Raman, est
directement proportionnelle a la densité totale de ’espéce X sur son niveau fondamental

électronique.



Chaque pixel i représente un intervalle de longueur d’onde [A;;4;41] et regoit lui-

méme 'ensemble des contributions des transitions Raman inclues dans cet intervalle de
longueur d’onde :

1023 Aige

Ay =Gn z f f f 15 e (pixel, t) dQ dA dt

=0 Atimpulsionki Q

Avec G le gain global de la caméra et n le nombre d’accumulations.

2‘1024
A= Gn f f f DI L n(© dadade
Atimpuision Ao Q w,n-W',J") regue
11024

o | ]2

AVG(A—2Aapay)
Atimpuision Ao Q wpn-w'J"

¥ (90 X, 0
* Lgser (8) Ny ) (ﬁ) N dQdAdt
= AVQGn Ligser (t)dt
Atimpulsion ,
1024 x
* Z Niv) j 9 = Aanap) (Z—;)X’ o
W)= ") %o @.n-(")")
A= AVQGn Haser (£)dt
Atimpuision
_r A1024
N A [ 96— a0 a2
W.)="J") @.)=>("1")

o
Posons la fonction de distribution des populations rovibrationnelles f telle que :
X
Niona = Z fXW. NG,
w.))

Avec Nf)fmd la densité du niveau fondamental. Posons ensuite la densité surfacique
d’énergie du faisceau laser :

Praser = f Ligser (t)dt

Atimpulsion

Sachant que f; 2% g(A — Aavajy) dA =1 par définition de la fonction d’appareil,
0
nous avons alors :

ao_ X, 92%
— X X
Ay = AV QG n@gger Nfond E frw)) (

IV-3)
69) N (
wN-@"J" w.nN-'J")



Ainsi en formant le rapport :

Ry

expérimentale
AN
2

= = AV Q

s

N,, 6=
N. do\ 772
G N Qigser Nfoznd fN2(v,]) (m) .
' w.N-@"J")
wN-w"J"

Nous isolons le facteur expérimental AV Q, qui est indépendant de l’espece

considérée, des températures ou de la pression :

expérimentale simulée NPT .
Remplager Ay, par Ay, permet d’éliminer le signal non-

pertinent dii au bruit ;

Le gain et le nombre d’accumulations est fixé lors de 'acquisition ;

En relevant 1'énergie laser lors de chaque acquisition de signal et
connaissant la répartition spatiale d’énergie (telle qu’illustrée dans le
premier chapitre), @gser est également déterminé ;

., AN R . s
La densité Nfoznd du fondamental de N, peut étre approchée par sa densité
. . . P
totale dans I'air ambiant soit Xy, P
B
Le dernier facteur, a savoir la somme des sections efficaces de transition
pondérées par la distribution de population de leur niveau d’origine, est
calculable grace a la mesure de températures présentée a la section

précédente.

IV.3.2. Densité de CO dans le plasma

De la méme maniére, suite a acquisition de la diffusion Raman de CO dans le

plasma, nous pouvons reprendre 'expression de 'aire issue de ’équation (IV-3) pour

extraire :

Soit :

ACO
Nf%%d = o 0=
AVQG co 0oy~ 2
N Praser Z(V,])a(‘u’,]/)f (v']) GV W)= )"
Nfco .= ACO
on Y
90\ =2 (IV-4)
Ry, G @iaser Z(17,])—>(17'J')fco @.)) (m)(v N-@'J"

Il réside tout de méme plusieurs difficultés sous cette expression a priori résolue.

Que ce soit pour la thermométrie ou la mesure de densités, la détermination des sections

efficaces différentielles aux températures plasma (1500-8000K) est incomplete car elles

ont plutot été mesurées expérimentalement pour des milieux en combustion.De plus, elles
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dépendent fortement de la température, d’ou I'importance d’une bonne estimation des
températures auparavant ! Ainsi, la fonction de distribution fait partie des hypothéses
importantes a émettre et vérifier. Dans le cas d'un gaz neutre a I’équilibre thermique, la
distribution de Boltzmann convient, mais d’autres distributions selon les cas existent
(Boltzmann-2T, Boltzmann-3T, Treanor...) et doivent étre prises en compte pour trouver
le meilleur modele. Une distribution de Boltzmann a deux températures (2T) est
généralement appliquée en plasma d’entrée atmosphérique. C’est un modele ot chaque
mode de stockage est a 1’équilibre au sens de Boltzmann, mais ou les températures de
chaque mode sont différentes: dans ce cas a deux températures, d’une part, la
température électronique et la température vibrationnelle sont les mémes, et d’autre part,
la température cinétique et la température rotationnelle sont identiques. On peut alors
définir deux températures qui suffisent a définir les populations de I'espece considérée.
Dans certains cas, un modéle Boltzmann a trois températures (3T) est utilisé en
particulier celui qui peut nous intéresser est quasiment identique au modele 2, mais la
distribution des populations vibrationnelles n’est pas Boltzmannienne, au lieu de cela les
premiers niveaux (typiquement v=0 et v=1) disposent de leur propre température Ty,
tandis que le reste de la population est & I’équilibre & une seconde température T,,,. Cela
permet généralement de modéliser une distribution de population dans laquelle les
nombres vibrationnels élevés sont peuplés sans sacrifier la population des premiers
niveaux. Enfin, le modeéle de Treanor [64] modélise le glissement des densités de

population vibrationnelle vers les nombres vibrationnels élevés grace a un facteur
Ey

supplémentaire dans l'expression de ladite densité: n, =nyge *sTe” ", avec y un

parametre unique pour tous les niveaux vibrationnels.

Ainsi, en connaissant la densité du fondamental de CO, il est possible d’avoir une
idée de la densité globale de CO dans le volume de mesure, donc du taux de dissociation
de CO / CO,. Une telle mesure sera ensuite consolidée avec d’autres diagnostics optiques
tels que de I’émission spontanée sur les niveaux excités de O, ainsi que de la Fluorescence

a deux photons sur O.



Chapitre V. Etude de la population d’oxygene
atomique dans un plasma de CO; pur par TALIF

Ce chapitre présente le principe de la fluorescence induite par laser & deux photons,
nommée TALIF pour Two-photon Absorption Laser-Induced Fluorescence, ainsi que son

intérét pour aider a qualifier le taux de dissociation CO/CO, dans le plasma lors de la

recombinaison.

V.1. Présentation de la TALIF
V.1.1. Principe de la fluorescence a deux photons
a) Fluorescence induite par laser : présentation
La luminescence désigne le phénomene durant lequel un atome ou une molécule va
émettre spontanément de la lumiere apres avoir été excité électroniquement par un
photon. On distingue alors deux types de luminescence, en fonction de la multiplicité des
états de spin des états intervenant dans la transition lumineuse émettrice : la fluorescence
concerne la luminescence émise lors d’une transition entre deux états de méme

multiplicité, tandis que la phosphorescence concerne deux états de multiplicité différente.

Nous allons nous concentrer, vous ’aurez anticipé, sur la fluorescence.

3 ‘k - .
5 ] Non-radiative
S, transition

! 1

Absorption

Fluorescence

Energy

3

So 2
1

0
Ground State

Figure V-1. Diagramme de Jabloriski illustrant les processus intervenant lors

de et suite a l'absorption d’un photon par un atome.
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La lumiére émise par fluorescence peut étre de méme longueur d’onde que le photon
absorbé (fluorescence résonante), ou d'une longueur d’onde différente, le plus
généralement inférieure. Les processus de conversion interne ou de relaxation
vibrationnelle sont des processus rapides de l'ordre de la picoseconde (de 10** & 10" s,
se référer au Tableau V-12) qui vont amener la particule sur 1’état excité électronique le
plus bas, avant que la relaxation vers 1’état fondamental de méme multiplicité en
émettant un photon n’intervienne aprés une durée de l'ordre de la nanoseconde (de 10
a 107 s). Pour la culture, la phosphorescence intervient lorsque la particule parvient & un
état intermédiaire de multiplicité différente du fondamental par conversion intersysteme ;
les regles de sélection jugent dans ce cas la transition vers le fondamental impossible, ce
qui se traduit en réalité par une probabilité de transition beaucoup plus faible qu’une
transition autorisée. Ainsi la désexcitation par phosphorescence est beaucoup plus lente,
avec des temps typiques supérieurs a la milliseconde (de 10* & 10° s). Pour illustrer tout
ceci, le diagramme de Jabtonski en Figure V-1 illustre un modele énergétique typique
avec un état fondamental singulet tandis que le Tableau V-12 liste les ordres de grandeurs

temporelles des processus intervenant dans le modele.

. Constante | Ordre de grandeur
Transition type Processus .
de vitesse | temporelle (s)

S(0, S(1,v’

(0.v)=5(Lv") Absorption - 1018
S(0,v)—S(n,v’)
S(n,v)—S(1,v’) Conversion interne kic De 10 & 1010
S(1, S(1,v’<

(1,v)=S(1v'<v) Relaxation vibrationnelle kv De 1012 &4 10710

T(1v)—>T(1v'<v)

Conversion inter-systeme
S(1,v)e=T(1,v'>v) ki
(transition isoénergétique)

De 100 &4 10°®

S(1,v)—S(0,v’) Fluorescence k. ou A De 10? & 107
Relaxation non radiative : .

S(1,v)=S(0,v) e S K ou Q De 107 & 10°
Désexcitation collisionnelle

T(1,v)—S(0,v") Phosphorescence k, De 102 & 10°
Relaxati diative : ,

T(1,v)—S(0.v") elaxation mnon radiative K, ou Q Do 10° & 10°

Désexcitation collisionnelle

Tableau V-12. Présentation des processus d’importance dans le diagramme de Jabloriski.

Comme illustré dans le diagramme, la molécule excitée suit généralement des
relaxations intermédiaires avant d’émettre le rayonnement de fluorescence, qui est donc
moins énergétique que le rayonnement excitateur. Ainsi, le spectre de fluorescence est
décalé par rapport au spectre d’absorption (décalage Stokes). L’autre conséquence de ces

désexcitations intermédiaires est que méme si plusieurs bandes peuvent générer de la



fluorescence, généralement il n’y a qu’une seule bande de fluorescence. La Figure V-2
présente des spectres d’absorption (extinction molaire) typiques de solutions contenant
de la quinine, avec deux pics d’absorption a 310 et 350 nm, et un pic d’émission a 450
nm. Ici le décalage Stokes est d’une centaine de nanometres, mais il peut étre plus
important dans d’autres molécules. Un exemple intéressant est la chlorophylle — ou
plutét, les chlorophylles a et b, mais on va les englober sous un méme nom par souci de
briéveté — qui possede une bande d’absorption autour de 400-450 nm (et une autre entre
600 et 700 nm, le trou d’absorption entre 500 et 600 nm expliquant ainsi la couleur verte
des végétaux) et peut émettre dans le rouge, autour de 680 nm.
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Figure V-2. Spectres d’excitation et de fluorescence : sulfate de quinine et chlorophylle a.
(Sources : omle.org/spectra/PhotochemCAD)

L’extinction molaire usuellement notée €(A) et exprimée en m-.(mol.m3)! est une
grandeur intensive qui nous permet de déterminer lefficacité d’absorption du
rayonnement excitateur pour une espece donnée. Pour cette espeéce X, il est possible de
relier cette grandeur au coefficient d’absorption spectrique k; décrit dans I’équation 1D
de transfert radiatif (II-2) du second chapitre ; pour éviter toute confusion avec le
coefficient d’émission présenté dans cette équation, nous noterons cette extinction
molaire 3€.

Par définition, ’extinction molaire se définit ainsi :

ki () =2 (4,%) [X](x) (V-1)

avec [X](x) la concentration en espéce X au point considéré, en mol.m™.
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Figure V-3. Modéle a deuzr niveauzx pour la fluorescence.

Posons un modeéle simple & deux états (Figure V-3) haut (nommé 1) et bas (nommé
2) pour la fluorescence. Ici, ni représente la densité du niveau i, désigne la densité
volumique et spectrique d’énergie du laser en J.m™®.Hz', les taux Aj;, By représentent les

coefficients d’Einstein usuels, Q; le taux d’excitation/désexcitation collisionnelle.
L’énergie du signal de fluorescence, c¢’est-a-dire de la lumiére issue de 1’émission

spontanée, émise dans le cone d’angle solide €2 par les fluorophores dans le volume V

pendant la durée dt peut étre exprimée ainsi :

QO
dE¢mise = E |4 (nZ A21) hv,, dt

Le bilan de matiére sur n», donne :
dn,
ar N1 (B12p(v) + Q12) — na(Ba1p(v) + A1 + Q21)

Avec nyQq, négligeable devant les autres termes.

. . <152 . . an .
Cas particulier : a I’état stationnaire, nous avons d—tz = 0 soit :

—n Bi,p(v)
! By1p(v) + Azq + Q21

n;

Un régime intéressant ici est le régime de faible excitation que nous définirons par :
91
By1p(v) = g_Blzp(V) KAz + Q21
2

Alors n, K nq et :

n, = ny By2p(v)
Az + Q21
Ainsi :
Q Asq
dE, = yp= anBlzp(v)m hv,dt

Le signal collecté dans cet angle par un montage d’efficacité A est ainsi :



Scou = A f (E VnyBi,p(v) A hV21> dt
Atgeq AT Az + Q21
Seon = A 2V miBra 2y [ p(ae (V-2)
4m Az + Q21 Atacq

On voit ainsi U'intérét d’utiliser une source cohérente pour obtenir une importante
densité de signal p(v) : c’est le principe de la fluorescence induite par laser, nommée

usuellement LIF (pour Laser-Induced Fluorescence).

Il est bon de rappeler que pour des espéces simples (atomiques, molécules
diatomiques), les spectres d’excitation ont une apparence moins continue que ce que l'on
peut apercevoir dans la Figure V-2, avec des successions de raies fines, il est donc
nécessaire d’exciter précisément les transitions souhaitées : un laser ajustable & fine

largeur spectrale est alors dans ce cas tout indiqué.

b) Transition & deux photons

Il est possible d’atteindre des transitions caractérisées par des énergies d’excitation
plus importantes griace a de ’absorption multiphotonique. Usuellement, on récolte un
signal issu d’une transition de fluorescence bien moins énergétique : nous avons l’'exemple
de 'oxygene atomique ou du xénon qui peuvent étre excités avec deux photons UV entre
leur fondamental et un état électronique excité, et retomberont classiquement sur des
transitions inférieures stables et de plus haute énergie que le fondamental, en irradiant
dans le visible ou dans l'infrarouge. Ces exemples, qui ne sont ni plus ni moins que les

transitions ciblées dans ce manuscrit dans le plasma de CO,, sont illustrés en Figure V-4.

A A
Limite
I 109837,020
d’ionisation .
Limite
"ionisati 97833,787
88631,202 J=0 d’ionisation
345013 (3 4 = X 88631,146 J=2 . a3 }
2p3(5°)3p(*P12.0) A A A Ty sgea0.5a7 11 PP 126D ([ a]2) Y v 89162,356 J=2
A ’ \
AAWR! \
#(45°)3s(°S°) 1 — ML 6704078 =1 5P CUAR A | 77185041 J=1
2p%(°$°)3s(°S°) , 5p3(2P°1/2)65"(*[Y/2]"1) ,
844,878 nm 834,912 nm
At
‘“Hl \
2x224,310 nm
2x 226,234 nm
226,977 1=0
/ 2 x 226,058 nm 158,265 J=1
2p°CPan0) T s o 0J=2 5p°(*So) 0 =0

Figure V-4. Diagrammes d’énergie pour la LIF & deuz photons de 'oxygéne et du xénon.
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En reprenant le méme raisonnement, et en prenant en compte le fait que la

variation de % due a l'absorption multiphotonique d’ordre 2 est donnée par [65] :

dnz 2) )
(W) =n G? @ (d)photons)

Avec G@ le facteur statistique lié & I'absorption & deux photons (pour un laser
multi-mode, G® =2 [66]), 0@ la probabilité d’absorption & deux photons, Dphotons le

flux de photons par unité de surface et de temps :

laser( ) Po
¢ () = F(©)
photons hV12
F(t) le profil temporel de l'intensité laser tel que |, mpulswnF (Hdt =1, et
Elaser f f
Po=c——= @(r)ds
0 Slaser Slaser

Slaser

la moyenne du profil de densité surfacique d’énergie sur une impulsion.

Par abus de langage, il est parfois rencontré dans la littérature des valeurs de
section efficace qui sont en réalité le produit G ¢@ | il convient donc de rester attentif

aux équations qui modélisent

Nous avons, en reprenant le méme raisonnement que dans la sous-section

précédente :
2
_ @) c@ (qbphotons)
ny, = G nq
Az1 + Q21
Ainsi
Q
dEémise = E V (nz A21) hV21 dt
QO A F(t 2
dE, =—V G®@ [nl = a® ((PO ( )) ]hV21dt
41 Az + Q21 hvy,
A21 1 Elaser 2
Seou = AN, f [ mo® (G=2) P20 dr
coll accu A21 4+ Qy hvy, Staser

Athpulston

1 A21 Elzaser J‘
N, F2(t)dt c@n V-3
hvip Ay + Qa1 Shger % ! (V-3)

Atimr)ulsion

Q
Seon = A o VG®

Ainsi, nous avons la une technique de mesure locale de population de 1'état
fondamental (par opposition a la spectroscopie d’émission qui sonde des états excités)
non invasive, dont la réponse est proportionnelle & I’énergie laser et a la densité de 'espece
si l'intensité laser est suffisamment faible (hypothese de « faible excitation » présentée
plus haut). La technique donne de bons niveaux de signal tant que la désexcitation

collisionnelle (quenching) ne vient pas interférer trop intensément.



Cependant, a cause de la nécessité d’exciter des transitions précises, c’est une
technique mono-espéce, qui nécessite souvent un laser ajustable en longueur d’onde avec
une excellente finesse spectrale. Un obstacle important vient de la désexcitation
collisionnelle qui vient diminuer I'intensité du signal de fluorescence produit. Enfin, il est

nécessaire d’étalonner les mesures pour se débarrasser des termes expérimentaux
QV,A F2(t) dt).
( T ’fAtimpulsion () )

Nous obtenons grace & une mesure étalon S¥ :

2
s¥ _ (El}c(zser) hvy, Aé(l Ayq + Qs o @)X n{(
S hv]).(Z (Elaser)z A§1 + Qé(l A21 0'(2) n1

Notre expérience visant ici a mesurer la densité du fondamental de I'oxygene et
d’utiliser le xénon comme étalon, le modele minimal est a trois niveaux : 'excitation a
deux photons améne 1'oxygene du triplet fondamental 2p°P vers 1’état excité 3p°P, qui
retombe ensuite vers I’état 3s®S. Nous annoterons les grandeurs avec les symboles de leurs
atomes respectifs ; de plus, nous noterons les niveaux bas, haut et d’arrivée,

respectivement 0, 2 et 1.

Dans notre cas, le laser utilis¢é pour exciter les transitions a deux photons
sélectionnées est plus fin que le profil d’excitation. En effet, 1'élargissement Doppler
provoque une convolution du profil d’excitation du niveau fondamental ciblé avec une

gaussienne dont la largeur a mi-hauteur est définie ainsi :

AL _Af Ao [8In(2) kyT

—_—_7 V-4
o fo 0o mc? -4

Pour illustrer, en ce qui concerne les transitions types ciblées dans notre expérience
sur l'oxygene (o, = 88 400 288 600 cm™!) et une température ambiante de 300 K, nous
obtenons une largeur Doppler de 2,74.10" cm™ alors que la largeur du laser (présenté
dans la section V.1.3. ) est de 6.10% cm™. Pour des températures de 3000 a 6000 K,

cette largeur Doppler est de 'ordre de 1 ecm™.
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Figure V-5. Profils spectrauz types du laser et de l'absorption de l'oxygéne ¢ T=3000 K.

Nous devons donc intégrer a I'expression du signal recu S la valeur du profil spectral
d’absorption g(o —agy) convolué au profil spectral du laser (profils-types illustrés en
Figure V-5) ; en premiere approximation, comme A0yq5er <K A0poppier, cette convolution

peut étre remplacée par g(Acg) avec Ad = 0450 — 0p-
Ainsi, corriger 'expression (V-3) donne :
S = Scon g(A0)
Et donc :

2
SO (El)c(lier) hv(())Z Aé(le Agl + 0201 0-(2)'Xe gXE(AO.XE) Xe (V—5)
SXe  pyXe (EC.__ )2 AXe 4 (Xe A9 (2),0 0(Ac?) no
Vo2 laser 21 T 031 21 o g

0 _
0=

n

Suite & ces notes sur le principe général de la TALIF, nous décrirons plus en détail
I’étalonnage nécessaire ainsi que les procédures de mesure de la température et de la

densité du niveau fondamental dans les sections V.2. avd.

V.1.2. Application aux diagnostics optiques pour des mesures

locales de températures et de densités d’especes

L’étude de la fluorescence induite par laser a deux photons dispose de certains
atouts. Elle est considérée comme non-invasive, permet des mesures locales de la
température et de la densité, et fournit une quantité de signal importante, surtout au
regard de la diffusion Raman. Tant que 'on reste dans les limites de faible excitation
définies auparavant, le signal collecté est directement proportionnel a la densité du
fondamental et au carré de ’énergie de l'impulsion. Si 'on prend le cas de 'oxygene

atomique, comme elle utilise deux photons pour amener le fluorophore sur son état excité,



elle ne dispose pas des mémes obstacles quune fluorescence classique : en fluorescence
classique, il faudrait produire un laser a 113 nm, ce qui implique que le systéme
acheminant le faisceau laser soit débarrassé de ’air ambiant qui est tres absorbant a cette
gamme de longueurs d’ondes. L’autre probleme d’un laser & 113 nm, c¢’est la possibilité
d’une absorption du laser. Un autre avantage, cette technique est un complément
intéressant de la spectroscopie d’émission car la premiere décrit ’état fondamental tandis

que la seconde donne des informations sur les états excités.

En revanche, la fluorescence a deux photons dispose aussi d’inconvénients. Elle est
facilement parasitée par les phénomenes de désexcitation collisionnelle. Il n’est possible
de sonder qu’une espece lors de chaque campagne puisque nous excitons une transition
précise, et pour cette méme raison, il est nécessaire de disposer d’un laser spectralement
fin et accordable en longueur d’onde. Enfin, il est nécessaire de disposer d’un étalon pour

des mesures quantitatives de température et de densité.

Une campagne de mesure se décompose en deux volets : d’une part, en procédant
a un balayage en longueur d’onde d’excitation, il est possible d’estimer une température
de translation grace a leffet Doppler thermique (Equation (V-4)); d’autre part, une
mesure de I’évolution temporelle du signal de fluorescence permet d’estimer l'influence
des désexcitations collisionnelles, qui permet de remonter grace a un étalon & une mesure
de densité (Equation (V-5)).

V.1.3. Dispositif expérimental

Afin de produire un faisceau de longueur d’onde ajustable dans la gamme [224—
227 nm], nous utilisons un laser Quantel Q-Scan pompé par un laser Nd:YAG Quantel
YG980 doublé, illustrés sur la Figure V-6. Le colorant, un mélange LDS698 + DCM
(concentrations relatives 45,8%/54,2%), permet d’obtenir un faisceau dont la longueur
d’onde est ensuite sélectionnée finement autour de 678 nm grace a un réseau diffractant

2400 traits.mm™. Ce faisceau en ensuite triplé pour obtenir un faisceau a 226 nm.

Figure V-6. Laser de pompe YGY980 Nd:YAG 552nm (gauche) et laser Q-Scan d colorant

(droite). La trajectoire verte est celle du faisceau de pompe.

117



Ce faisceau est amené au-dessus de la veine d’essai puis envoyé verticalement dans
la veine grce a deux prismes (visibles sur la Figure V-7) et des miroirs 226nm (>99%
de réflexion) et a travers un hublot UV a 90% de transmission. Le hublot n’est pas
installé a angle de Brewster mais a incidence normale, car la perte d’énergie est ici moins
critique que pour la spectroscopie Raman. Une lame séparatrice posée sur un support

réglable en orientation sert d’atténuateur de signal.

Concernant le montage de collection du signal, nous rappelons qu’il s’agit du méme
montage que celui utilisé pour la spectroscopie Raman et les mesures d’émission
spontanée présenté dans le Chapitre IV : hublot en quartz Spectrosil, lentilles
achromatiques [400-900 nm)], spectromeétre iHR550 qui joue le réle de filtre en longueur
d’onde, et caméra PI-MAX4 rouge (Figure IV-9). A nouveau, le déclenchement de la

caméra est synchronisé sur le signal Q-Switch du laser.

Collection 1
Veine d’essai

oo |
L M

Alimentation L : Lentille de
Haute Tension ”ﬂ”ﬂ” focalisation
LS : Lame
séparatrice
M : Miroir

M P i MP : Mesureur
Laser Nd:YAG = ! g de puissance
532nm =R % P : Périscope
=, /&
- 1 b Pr : Prisme
@
Laser & Etage de Po-=- 221;1310111;1(16
M Colorant 678 triplage 226 nm Pr | -
plasma

Figure V-7. Vue de dessus du montage d’excitation de la TALIF. Le marquage en pointillé

vert figure le trajet du laser d’excitation Raman, a titre de comparaison.

Enfin, lors de I’étalonnage au xénon, le gaz sera maintenu a pression typique
d’opération du plasma (6000 — 9000 Pa) dans une petite cellule cylindrique de 70 cl
environ, munie de hublots UV et placée au point de collection dans la veine d’essai. Une
petite pompe séche maintient la basse pression tandis que la cellule est alimentée peu a

peu en xénon.

Abordons plus en détail les caractéristiques du laser produit par le Q-Scan. Le laser

N

produit un faisceau de 8 a 10 ns de durée, dont le profil spectral est illustré en Figure

V-8 et dont la largeur & mi-hauteur spectrale est de 0,06 cm™. Le laser est stable



temporellement comme on peut le voir sur la Figure V-9 et Figure V-10, avec un profil

gaussien d’écart-type de 7,29% constant sur toutes les mesures effectuées.
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Figure V-8. Profil spatial du laser Figure V-9. Histogramme d’énergie type du laser
Q-Scan pour un faisceau a 565nm Q-Scan pour un faisceau a 226 sur 8000 tirs.
(Source : Quantel).
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Figure V-10. Mesure de l’énergie laser a 226 nm.

Nous avons aussi relevé l'influence de la longueur d’onde du laser avec 'énergie
d’une impulsion, résumée par des mesures d’énergie dans le Tableau V-13. Cette influence

s’est montrée stable au fur et & mesure des campagnes.

Longueur Energie
Niveau bas de d’onde mo e?me
transition TALIF | approximative v
(mJ)
(nm)

2p3Po 226,234 3,8
2p°Py 226,058 2,2
2p°P; 225,655 0,9
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Tableau V-13. Influence de la longueur d’onde sur l’énergie.

Une mesure de la transmission de la lame séparatrice en fonction de son orientation

est illustrée en Figure V-11.

100%

50%

Pourcentage transmis

0% f f f f f : t t
40 45 50
Angle lame séparatrice (deg)

Figure V-11. Influence de 'angle d’incidence sur la transmission de la lame séparatrice.

Enfin, nous avons vérifié la gamme d’énergie pour laquelle la validité de 'hypothese
de faible excitation, c’est-a-dire de l'absence d’autres processus parasites tels que
I’émission spontanée amplifiée (ASE). [67] Les résultats sont visibles en Figure V-12.
Tant que I’énergie du laser est contenue sous le seuil de 0,5 mJ, la linéarité entre signal

total de fluorescence et le carré de ’énergie est conservé.
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Figure V-12. Détermination du domaine de « faible excitation » : E? < 0,25 mJ~



V.2. Etalonnage : Mesure sur Xenon a température ambiante

Afin de pouvoir se débarrasser de certains facteurs expérimentaux, il est nécessaire
de procéder a une campagne de mesure en suivant la méme procédure que pour l'oxygene,
mais dans une situation connue. Comme il serait difficile de sonder de 'oxygeéne atomique
a température ambiante (pour des raisons évidentes d’absence d’une telle espéce dans ces
conditions), il est usuel de procéder a un étalonnage au Xénon [65] car certaines
transitions excitatrices partant du fondamental possedent des écarts énergétiques tres

proches des transitions de l'oxygene. Parmi ces transitions, j'ai fait le choix de la

2x22431
transition 5p ————— 6p’ qui redescend ensuite sur 6s’ en émettant a environ 834,9 nm,

présentée sur le diagramme de droite de la Figure V-4. Vous noterez la similarité des
écarts énergétiques des transitions d’excitation et de fluorescence avec celles de 'oxygene.
Il est intéressant de noter qu’une autre transition a deux photons connue du xénon

dispose d’une transition excitatrice encore plus proche des transitions de 'oxygéne

2x225,51
(5p —— 7p), mais le signal de fluorescence est alors produit dans le bleu (~462,6 nm)

[65], ce qui est hors domaine de sensibilité de la caméra PI-MAX4 utilisée pour la
collection du signal de l'oxygeéne ; c’est pour cela que notre choix s’est porté sur la

transition bp—6p’.

Dans notre cas, ’étalonnage a été effectué dans une cellule contenant uniquement
du Xénon pur & 99,998% minimum (Xenon N48).

La premiére campagne vise a déterminer la fonction d’appareil lors de la
thermométrie et consiste a procéder au méme balayage en longueur d’onde d’excitation
que celui décrit précédemment. En simulant la contribution a la largeur du spectre
d’absorption venant de I'effet Doppler thermique a température ambiante de 300K, nous
connaitrons la largeur liée & la fonction d’appareil (voire méme sa forme en déconvoluant

le signal ou en simulant une fonction d’appareil), permettant ainsi la thermométrie de O.

La seconde consiste donc a mesurer la quantité de signal de fluorescence récolté
entre de petits intervalles de temps pour observe I’évolution temporelle du signal de

fluorescence. Dans le cadre de la « faible excitation », le signal décroit exponentiellement

Lo s . A%E
et le taux de décroissance 7 est alors piloté par le ratio ﬁzk = A¥¢ 1.
21 21

La mesure passée [65] [68] de I'influence de la pression sur le signal de fluorencence
G(z),Xe

—@o - hous retiendrons la valeur

permet aussi d’estimer le rapport des sections efficaces
0,36 [68].

Une fois ces parameétres déterminés, il reste a introduire la densité bien controlée

du xénon dans la cellule dans le modele et ainsi bien es parametres seront levés.
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V.3. Mesures de températures de translation du fondamental de O

L’un des premiers obstacles a la détermination de la température et la densité
d’oxygene vient du profil d’absorption illustré en bleu dans la Figure V-5. Celui-ci, dans
nos conditions expérimentales de hautes températures et basses pressions, a pour
principales causes I'effet Doppler thermique et la fonction d’appareil. La seconde cause a
été détaillée dans la section précédente concernant 1’étalonnage au Xénon ; cette partie
se concentrera sur ’élimination de la contribution thermique a 1’élargissement du profil

d’absorption.

V.3.1. Balayage en longueur d’onde d’excitation

Pour cela, il est possible d’ajuster progressivement la longueur d’onde du laser
excitateur suite a chaque acquisition du signal total de fluorescence (c’est-a-dire intégré
sur son profil spectral), de sorte & parcourir l'ensemble du profil d’absorption et le
reconstituer dans ce qu’on appelle un spectre d’excitation. Il est important de noter que
ce spectre d’excitation, qui est fonction du nombre d’onde de la transition excitatrice, est
a distinguer du spectre formé par le signal de fluorescence lorsqu’il est diffracté par un

réseau, qui lui est fonction du nombre d’onde de la transition émettrice de fluorescence.

En procédant a un premier scan rapide, nous pouvons estimer la largeur de la grille
de scan et sa densité en points de mesures. Puis vient un balayage réel de mesures, durant
lequel la longueur d’onde est ajustée, I'énergie laser mesurée et le signal de fluorescence

récolté.
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Figure V-15. Image brute de fluorescence et profils extraits (crédit figure : M.Lesage).

Un signal brut de fluorescence est illustré en Figure V-13 : I'axe vertical représente
la coordonnée verticale spatiale (parcours du laser d’excitation), tandis que 1’abscisse est

proportionnelle la une longueur d’onde de fluorescence. L'image est encore ici encore

affichée en numéro de pixel.

Une fois le balayage accompli, nous procédons & I’élimination du fond et a
I'intégration du signal de fluorescence sur chaque ligne ou groupe de lignes (illustré par
les tranches horizontales sur la Figure V-13). La valeur de chaque intégrale représentera
donc un point S{Acitation, hauteur), formant un ensemble de spectres d’excitation, un
spectre comme illustré en Figure V-14 par bande de hauteur z donnée. En déduire une

température pour chaque hauteur z menera a tracer son évolution avec z, illustrée en
Figure V-15.
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1.0 —— Signal brut normalisé
—— Signal flitré normalisé
-== Signal calculé

0.81

e
N

Intensité normalisé (u.a)
e
=

o
N

0.0 1

226.166 226.168 226.170 226.172 226.174 226.176 226.178 226.180
Aexc (nm)

Figure V-14. Signal brut, filtré et simulé type des transitions partant de *Py. [69]
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Figure V-15. Evolution de la température de translation de O avec la hauteur. [69]

V.3.2. Simulation des spectres théoriques et ajout de la fonction

d’appareil, détermination de la température

Suite a cela, il est nécessaire de procéder a une simulation des spectres théoriques
en prenant en compte, pour I'oxygene, la structure fine de ses transitions (chaque raie

d’excitation est la somme de 2 ou trois transitions représentées par des gaussiennes,



dictées par la fonction d’appareil et l'effet Doppler thermique). L’étalonnage éliminant la
fonction d’appareil du probleme, nous pouvons alors a priori remonter a la température

du milieu.

1,04 m  O(3P0) Experimental
QO(3P0) Calculated

Fluorescence intensity (a.u.)

T T T T T T T
226,160 226,165 226,170 226175 226,180 226,185
Excitation wavelength (nm)

Figure V-16. Signal simulé type des transitions partant de ?Po.

V 4. Mesures de densité du fondamental de O

V.4.1. Mesure de la décroissance de la fluorescence

Nous précédons globalement a la méme méthode que pour le balayage en vue de la
mesure de température, sauf qu’ici on procede & un balayage en instant de déclenchement
de caméra. Un premier balayage grossier permet de déterminer 1’échelle de temps explorée
puis une échelle précise est déterminée pour capter la dynamique de croissance et

décroissance de la fluorescence.

De la méme manieére, une fois le balayage accompli, nous procédons a 1’élimination
du fond et a l'intégration du signal de fluorescence sur chaque ligne ou groupe de lignes
(illustré par les tranches horizontales sur la Figure V-13). La valeur de chaque intégrale
représentera donc un point S(tdedenchement, hauteur), formant un ensemble de signaux

intégrés de fluorescence, un graphe par bande de hauteur z donnée.

V.4.2. Détermination du quenching, mesure de densité

De la méme maniere, simuler 1’évolution temporelle d’un tel signal en prenant en

compte la forme du signal d’excitation, ainsi que diverses valeurs de T et les valeurs de
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Ay déja tabulées, il est possible de remonter a ces valeurs pour les éliminer de
Iéquation (V-5). Il est alors possible de cartographier la densité en oxygene atomique
fondamental le long de la hauteur de la zone de mesure, et par la suite relier ceci avec
les autres densités estimées grice aux autres techniques déployées pour tenter de

confirmer ou d’opposer leurs résultats, que nous détaillerons dans le sixiéme et dernier

chapitre.
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Figure V-17. Décroissance temporelle de la fluorescence (largeur de la porte : 5 ns) sur
une bande de hauteur donnée. Ici Q = 6,5.107 s,



Chapitre VI. Résultats et discussion

Dans ce chapitre nous allons présenter les campagnes effectuées, présenter leurs
résultats et les mettre en relation avec les autres résultats utilisables pour établir 1’état

du plasma de CO, pur et quantifier ’évolution de la recombinaison CO/COs,.

VI.1. Spectres Raman

VI.1.1. Acquisition des signaux

Les spectres Raman du CO ont été acquis en 4 positions du laser dans le plasma,
pour 2 pressions de fonctionnement données et 4 tensions d’alimentation correspondant

a 4 enthalpies spécifiques.

e Pression : 6 et 9 kPa
e Enthalpie : 4 - 9 MJ/kg
e Positions laser :
o 3 positions longitudinales sur ’axe de symétrie du jet libre :
* « Amont », & 60 mm de la sortie de torche,
=« Centre », a 75 mm,
» & Aval », 4 95 mm.
o 1 position décalée latéralement de ’axe du plasma :
» « Radial », & 75 mm de la sortie de torche et a 20 mm de

Paxe.

La calibration pixel caméra a été effectuée grace a des lampes spectrales (Princeton
Instruments Intellical), la variation d’intensité du signal capté le long d'une ligne de
pixels ainsi que le bruit est connue. De plus dans notre configuration de collection, pour
un réseau de 600 tr/mm et des longueurs d’ondes autour de 580 nm, un pixel en colonne
correspond a une bande de longueur d’onde de 17 pm de large ; nous obtenons ainsi sur

le capteur d’une fenétre spectrale totale de 17,4 nm.

Le temps d’une seule acquisition a été fixé a 20 minutes d’accumulations a 10 Hz :
en effet, permettre plus d’accumulations de signal n’offre pas de gain de signal significatif,
et moins d’accumulations engendrent une chute du rapport signal sur bruit. Un tel temps
d’acquisition est possible grace a la régularité de la source plasma ainsi que du laser. Il
est a noter qu’il vaut mieux usuellement privilégier un long temps d’acquisition par
rapport a une intensification élevée pour obtenir un meilleur rapport signal sur bruit.
Cependant ici, la faiblesse du signal Raman nous a obligés a employer la valeur
d’intensification maximale globale de 10 000 (gain 100 EM et gain 100 BI-CCD) pour

127



contenir le temps d’acquisition a ces 20 minutes ; en conséquence de cela, nous notons
sur la Figure IV-15 la présence d’un fort bruit de capteur qu’il faut évaluer a chaque
campagne pour ’éliminer de 'image. Pour cela il suffit d’acquérir un signal lorsque le
laser est en polarisation parallele (illustré en noir sur la Figure VI-1), permettant ainsi
d’éliminer du résultat final tout autre signal lumineux en plus d’éliminer le niveau de
fond. Convoluer le signal de fond avec une fonction de flou pour le lisser ne donne pas de

résultats significatifs sur le bruit du signal utile traité.

3,6E+8
—— O FOND ——H=9MJ/kg H=7Ml/kg

3,5E+8 ——H=5MJ/kg ——H=4Mi/kg

3,4E+8

3,3E+8

3,2E+8

Intensité (coups)

3,1E+8

3,0E+8

2,9E+8
592,5 595 597,5 600 602,5

Longueur d'onde (nm)

Figure VI-1. Comparaison de spectres Raman bruts (en couleur) avec le signal de fond (en noir)
pour p = 6000 Pa.



4,0E+7
——FOND ——H =9 Ml/kg H=7Mi/kg

3,5E+7 ——H=5MJ/kg ——H=4Ml/kg

3,0E+7
2,5E+7
2,0E+7

f
1,5E+7 ! I
,"l' ‘ﬁ I\ l i)
ol

oee6 o i e
5,0E46 /b"‘*r<M;, ’.‘ m\ k g\ “\/ f‘ l

0,0E+0 } V Vil ) v

Intensité (coups)

1,0E+7

INU'Y 1

AT f
\/ T
-5,0E+6

592,5 595 597,5 600 602,5

Longueur d'onde (nm)

Figure VI-2. Signaux débarrassés du fond pour p = 6000 Pa.
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Figure VI-3. Comparaison du nettoyage par un signal de fond brut avec celui par un signal moyenné
pour p = 6000 Pa.

Pour le programme de simulations de spectre Raman, nous avons implanté une

fonction d’appareil issue d’'une acquisition du spectre Rayleigh (Figure IV-13), et fait le
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choix de prise en compte des niveaux rotationnels tels que J<200. La Figure VI-4 illustre
I'influence du niveau de coupure sur la simulation d’un spectre a hautes températures.
Lorsque la limite sur J est fixée & 50 (courbe orange), nous voyons clairement que les
bandes vibrationnelles sont coupées prématurément, par la présence de points de rupture
de courbure ; cela méne a une sous-estimation des intensités sur chaque queue de bande,
qui modifie la forme du spectre global et a terme meéne & une mauvaise estimation des
températures, et par la suite des densités. Nous portons donc notre choix sur une valeur

de coupure de J de 200 (en bleu sur la figure).

1,2

Caleul Rupture de
J_max=200 courbure

Calcul
J_max=50

\ 4

Intensité normalisée
o
(o))

592 594 596 598 600 602 598 599

Longueur d'onde (nm) Longueur d'onde (nm)

Figure VI-4. Influence du nombre rotationnel de coupure Jma: pour un spectre Raman a l'équilibre
T = 3000K.

Maintenant que nous avons présenté les derniers choix de parameétres pour
l'acquisition et la simulation, nous pouvons commencer a présenter la comparaison des

deux permettant ’estimation des températures et des densités.

VI.1.2. Thermométrie du CO

La Figure VI-5 présente un exemple de signal Raman acquis a une pression de
6000 Pa et une enthalpie de 4 MJ/kg, traité et comparé avec un spectre synthétique ;
ceci nous permet d’estimer les températures vibrationnelles et rotationnelles du
fondamental de CO respectivement a 3000 et 2900 K. Le rapport signal sur bruit entre 8
et 9 étant trés bon et la forme du spectre synthétique treés sensible aux températures,
I'estimation sur ces températures est de l'ordre de & 200 K. Cependant, il existe des
conditions moins favorables ou le rapport signal / bruit (SNR, pour Signal-to-Noise

Ratio) s’effondre jusque approcher 'unité, comme nous pouvons l'observer dans les



Figures Figure VI-6 et Figure VI-7 : dans ce cas, il devient difficile d’estimer une forme
convenable de signal avec certitude. Dans ce cas, nous nous concentrons souvent sur la
comparaison des spectres synthétiques avec le spectre expérimental sur les trois premiéres

bandes dont le motif est plus défini que les bandes suivantes qui s’effacent dans le bruit.

Spectre expérimental 5,0kV / 6280Pa, position centrale
Vs

Spectre calculé Tr = 2900 K, Tv=3000 K
3,5E+7

——H =4 MJ/kg (alimentation 5,0 kV)
Spectre calculé Tr = 2900 K, Tv=3000 K

3,0E+7
2,5E+7
2,0E+7
1,5E+7

1,0E+7

Intensité (coups)

5,0E+6

0,0E+0

-5,0E+6
592,5 593,5 594,5 595,5 596,5 597,5 598,5 599,5 600,5 601,5 602,5

Longueur d'onde (nm)

Figure VI-5. Comparaison du signal Raman expérimental avec un signal synthétique dans le cas
d’un rapport signal/bruit convenable (8,5).

Spectre expérimental 6,5kV / 6240Pa, position centrale
Vs
Spectre calculé Tr = 3000 K, Tv=4500 K

2,0E+7
——H =9 MJ/kg (alimentation
1,5E+7 6,5 k)
PEF Spectre calculé Tr =3000 K,

@ Tv=4500 K
3 1,0E+7
i
2
2 5,0E+6
g
k=

0,0E+0

-5,0E+6

592,5 594,5 596,5 598,5 600,5 602,5

Longueur d'onde (nm)

Figure VI-6. Comparaison du signal Raman expérimental avec un signal synthétique dans le cas
d’un rapport signal/bruit de 4.
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Spectre expérimental 6,0kV / 6070Pa, position centrale
Vs
Spectre calculé Tr = 2000 K , Tv=4800 K

4,00E+06
——H =7 MJ/kg (alimentation
3,00E+06 6,0kV)
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Figure VI-7. Comparaison du signal Raman expérimental avec un signal synthétique dans le cas

d’un rapport signal/bruit trés faible de 1,5.

Nous pouvons estimer 'erreur AT sur les températures (c’est-a-dire qu’on évalue
T a £AT pres) en fonction du rapport signal / bruit comme illustrée sur la Figure VI-8.
La fonction a été modélisée par la fonction exprimée en (VI-1) et ajustée
expérimentalement sur trois points de référence (les trois points illustrés précédemment)

et nous avons vérifié que ’écart en température est cohérent sur le reste des points.

AT—a+b c
Tx o x2 x3

(VI-1)

1200
1000
800
600

Delta_T (K)

400
200

SNR

Figure VI-8. Evaluation de l'erreur d’évaluation de température en fonction du rapport signal sur

bruit du spectre Raman (SNR).



VI.1.3. Densité du CO, fraction molaire

Suite a la détermination des températures, nous pouvons utiliser le spectre
synthétique, 'ajuster en hauteur et calculer son intégrale. Afin d’éliminer les derniers
parametres expérimentaux de ’équation, il est nécessaire de relever a chaque campagne
la pression dans la veine d’essai, la température ambiante, I’énergie laser, ainsi que
procéder a une mesure de signal Raman de référence a froid. Nous avons choisi N, car
étant majoritaire dans 'air a froid qui est nativement présent avant le démarrage de la
soufflerie. Il est aussi possible de mesurer O,, et en comparant les proportions des aires
respectives entre Ns et Oy on retrouve quasiment la répartition molaire de I'air ambiant,

comme illustré en Figure VI-9.

4,0E+6
3,6E+6 N2 6 kPa 300 K
3,2E+6 ——— (02 6 kPa 300 K
— 2,8E+6
a
3 2,4E+6
L
9 2,0E+6
S 1,6E+6
IS
— 1,2E+6
8,0E+5
4,0E+5
0,0E+0 Sentdnabends & aafthinct b ocdocte A
570 580 590 600 610 620
Longueur d'onde (nm)
Aire Efficacité Sienal corrieé | Proportion Proportion
(Signal Raman) | relative emICCD g g P théorique
N2 2,55E+09 0,825971 3,09E+09 75,9% 78%
0; 8,99E+08 0,918056 9,79E+08 24,1% 21%

Figure VI-9. Comparaison de spectres a froid pour N2 et OZ.

Gréace a 'aire du signal Raman de CO dans le plasma, I'aire du signal observé sur
le N, & 300K, et ’équation (IV-4) nous pouvons remonter a la densité de CO fondamental,
que l'on suppose quasiment équivalente a la densité totale de CO. Nous pouvons remonter

ainsi a la fraction molaire de gaz total en CO.

VI.1.4. Résultats, premiéres remarques et discussions

Les résultats de des calculs et ceux de la sous-section précédente sont résumés dans
les Tableaux Tableau VI-14 et Tableau VI-15.
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P’?;;;°" 6000
H SNR| Trot Tvib AT | neo An X:  AX | (%)
MJ/k K K K m3 = Fraction
position | (MI/ke) (K) (K) (K) | (m?) /o miclsi:e
(m?)
4 2,67| 2000 3000 546 |1,8E+22 6,8E+21| 0,08 0,03 |38%
Amont 5 1,50| 2000 3300 1000 |1,5E+22 1,0E+22| 0,07 0,05|67%
-1,5¢cm 7 1,53| 2000 4800 989 |1,1E+22 7,2E+21| 0,05 0,03 |65%
9 1,50 | 2000 6000 1000 |9,2E+21 6,1E+21| 0,04 0,03 |67%
4 8,57| 2900 3000 90 |1,0E+23 1,2E+22| 0,68 0,08 |12%
Centre 5 7,14 | 2800 3300 120 |8,4E+22 1,2E+22| 0,56 0,08 |14%
0cm 7 571| 2700 4000 171 |6,4E+22 1,1E+22| 0,39 0,07 |18%
9 4,29| 3000 4500 269 [5,0E+22 1,2E+22| 0,33 0,08|23%
4 571| 2600 3100 171 |9,8E+22 1,7E+22| 0,36 0,06 | 18%
Aval 5 500| 2900 3400 211 |5,8E+22 1,2E+22| 0,39 0,08 |20%
+2cm 7 4,00| 3000 3900 300 |5,2E+22 1,3E+22| 0,35 0,09 25%
9 3,43| 2800 4500 380 |4,0E+22 1,2E+22| 0,25 0,07 |29%
4
Radial 5 4,38| 2000 3000 261 |4,8E+22 1,1E+22| 0,22 0,05(23%
+2cm 7 4,38| 2000 3300 261 |4,66+22 1,1E+22| 0,21 0,05|23%
9 3,75| 2000 3800 331 [3,7E+22 9,9E+21| 0,17 0,05|27%

Tableau VI-14. Résumé des résultats de spectroscopie Raman pour P = 6000 Pa.

Un premier résultat concerne les températures de CO. Si les températures de
rotation sont peu sensibles & l'enthalpie spécifique, la température de vibration en
revanche y sont plus sensibles et croissent avec ’enthalpie. Dans les cas de différences
visibles entre les deux températures, cela laisse supposer que l'excitation par impact
électronique dans la zone de création, qui favorise ’excitation vibrationnelle, n’a pas été

totalement relaxée via les collisions entre lourds.

Nous notons que les gradients longitudinaux de températures semblent coller a
I'intuition d’un fluide qui se relaxe. J’ai en revanche plus de mal a émettre une hypotheése

expliquant la différence de gradient radial de température entre la rotation et la vibration.

Concernant les densités de CO, celles—ci diminuent avec l’enthalpie ; il est alors
intéressant de mettre ceci en rapport avec la spectroscopie d’émission illustrant une
augmentation des raies atomiques (C,0) et des bandes C; Swan avec l’enthalpie (Annexe
B), ainsi que aspect visuel du plasma laissant supposer que le « dard » du plasma

s’étend plus loin lorsque 'enthalpie augmente.

Les gradients longitudinaux de densités de CO, croissants puis décroissants,
pourraient étre expliqués par une forte densité d’especes atomiques et C, en amont, puis

lors de la relaxation, création de CO (menant a une augmentation de la densité) et enfin



recombinaison dudit CO en CO, (réduction de la densité). Le gradient radial de densité
de CO est a mettre en relief avec les températures déséquilibrées sur la position radiale.
La densité de CO plus importante sur I’axe qu’en dehors peut par ainsi s’expliquer par
le fait que le plasma est encore déséquilibré en périphérie, et comporte probablement plus

d’espeéces primaires qu’au centre.

Tous ces résultats préliminaires peuvent étre renforcés par les mesures de
thermométrie et de densités de O par TALIF.

Pr;;;;on 9000
H SNR | Trot Tvib AT | (%) Nco An X: AX | (%)
MJ/k K K K m3 = Fraction
bosition | (MI/ke) ® K O L
(m?)
4
Amont >
-1,5cm 7
9
4 500( 2800 3100 211 | 7% |7,7E+22 1,5E+22| 0,33 0,07 [20%
Centre 5 4,75| 2800 4200 229 | 7% |6,5E+22 1,4E+22| 0,28 0,06(21%
Ocm 7 3,60 2800 4800 353 | 9% |5,8E+22 1,6E+22| 0,25 0,07 |28%
9 3,00 2300 6000 462 |11%|5,0E+22 1,7E+22| 0,17 0,06 (33%
4 9,00| 2500 2800 83 | 3% |1,6E+23 1,8E+22| 0,62 0,07 |11%
Aval 5 8,33| 2400 3500 94 | 3% |1,0E+22 1,2E+21| 0,38 0,05|12%
+2.cm 7 5,33| 2500 4200 191 | 6% |7,4E+22 1,4E+22| 0,28 0,05[19%
9 3,50 2300 5500 368 | 9% |2,3E+22 6,6E+21| 0,19 0,05(29%
4 5,78 2000 2900 168 | 0,1 |1,0E+23 1,7E+22| 0,314 0,05(17%
Radial 5 5,75| 2000 3500 169 | 6% |8,4E+22 1,5E+22| 0,26 0,05|17%
+2.cm 7 571 2000 3500 171 | 6% |7,8E+22 1,4E+22| 0,024 0,00 |18%
9 550 2000 4000 182 | 6% |7,2E+22 1,3E+22| 0,22 0,04|18%

Tableau VI-15. Résumé des résultats de spectroscopie Raman pour P = 9000 Pa.

VI.2. TALIF

VI.2.1. Acquisition des signaux, étalonnage Xenon

Les spectres TALIF ont été acquis dans deux positions de mesure « Centre » et
« Aval », pour des pressions de 6 et 9 kPa ainsi que les 4 conditions d’enthalpie de 4, 5,
7 et 9 kPa, a l’exception du couple (6 kPa - 4 MJ/kg) car la veine rencontrait un probléme

d’extinction systématique du plasma lors de ’ensemble de la campagne TALIF.
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Pour les balayages temporels, les images de TALIF ont été acquises sur une fenétre
de 5 ns, avec un balayage dense autour des premiers instants pour capturer la croissance

initiale et la décroissance de la fluorescence, donnant ainsi 50 points a acquérir.

Suite a cela nous obtenons 1’évolution temporelle du signal de TALIF comme

illustré dans le chapitre 5 (Figure V-17, rappelée dans ce chapitre avec la Figure VI-10).

1E+0 &
= fc
E .."' @
= e, O
5 1E1 ® 8g
= P %o
wn 9o
— 1E2 o
a0 "'--........ [ BN J
S OIE3 L ° °
5 1B
2 80 90 100 110 120 130 140 150 160 170 180 190 200

Délai Q-Switch - ICCD (ns)

Figure VI-10. Décroissance temporelle de la fluorescence (largeur de la porte : 5 ns) sur
une bande de hauteur donnée pour la position centrale avec p = 6,4 kPa et H = 7 MJ/kg.
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Figure VI-11. Décroissance temporelle de la fluorescence (largeur de la porte : 5 ns) sur

une bande de hauteur donnée pour la position centrale avec p = 9 kPa et H = 4 M.J/kg.

Gréace a ce balayage temporel, nous faisons le choix pour ’acquisition des spectres
d’excitation d’une fenétre d’accumulation par image de 110 ns pour capturer ’ensemble
du signal de fluorescence et maximiser la quantité de signal capturé. Le temps
d’acquisition total a été fixé a une seconde pour une fréquence d’accumulation de 10 Hz.
La grille de balayage en longueur d’onde a été choisie de sorte & disposer d'un domaine

de largeur suffisante pour obtenir la chute compléte des ailes du spectre d’excitation tout



en s’assurant que la dynamique de la raie d’excitation soit capturée, menant selon les

transitions a ’acquisition de 65 a 80 points.

Des procédures identiques ont été répétées lors de ’étalonnage au xénon.

VI.2.2. Thermométrie de O (collaboration M. Lesage)

Cette partie comporte notamment trois aspects — automatisation de ’extraction
des spectres, modélisation état-par-état pour la simulation des spectres, et détermination
des températures — dont les efforts de développement sous Python, de détermination des
modeles sont & mettre au crédit de Morgan Lesage [69] et ont été I'un des objets de son
stage de Master. Nous avons eu de longues discussions sur les modeéles choisis (nombre
d’états pris en compte), les sections efficaces (par exemple concernant les abus de langage
autour du produit 6@ ¢@ parfois désigné comme la section efficace), ou d’autres
parametres pour s’assurer de la tangibilité des modeles. M.Lesage a également pris part
a l'utilisation de ses codes pour extraire une partie des températures et des densités

disponibles.

De premiers spectres intégrés sur I’ensemble de la hauteur du capteur sont illustrés
en Figure VI-12. La modélisation des composantes de transition 2p°P;—3p*P; est
essentielle pour obtenir chaque spectre modélisé. Nous prenons alors en compte les
sections efficaces relatives des transitions illustrées en Tableau VI-16. Le modele pour
chaque composante est une fonction de Voigt issue de la convolution de la gaussienne
modélisant 1'élargissement Doppler thermique et d’une lorentzienne représentant la

fonction doublée d’élargissement spectral du laser.

La Figure VI-12 illustre la forme des spectres d’excitation des premieres
acquisitions, avec une grille d’échantillonnage peu définie et intégré sur la hauteur du
capteur. Cela permet d’accéder a la forme moyenne des spectres sur la zone de mesure et
de donner une premieére estimation des températures, et de comparer ces valeurs avec les
mesures Raman qui sont également intégrées sur la zone de mesure. Nous avons ici, pour
H =7 MJ/kg et p = 6000 Pa, une estimation de température de 3200 K pour deux des
spectres et 4000 K pour le spectre de l'excitation depuis le niveau 2p°P;. La largeur des
spectres simulés étant tres sensible a la température, et le rapport signal / bruit étant de

20, nous obtenons une certaine assurance sur cette premiere évaluation, a +50 K.
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Niveau de départ— 2p°Py 2p°P, 2p°P,

} Niveau d’arrivée

3p°Py 0,561 0 (interdite) 0,088
3p°P, 0 (interdite) 0,671 0,198
3p*P, 0,439 0,329 0,714

Tableau VI-16. Sections efficaces relatives des transitions TALIF pour O. [70]
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Figure VI-12. Spectres d’excitations intégrés sur la zone de mesure, en position centrale,
pour H = 7 MJ/kg et p = 6000 Pa.
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En revanche, nous travaillerons par la suite sur des spectres intégrés sur un certain
nombre de lignes, définissant ainsi un ensemble de spectres distingués par leur position
le long du trajet du laser d’excitation (rappelons qu’il est dirigé verticalement et vers le
bas). Cette position spatiale est exprimable également par une distance relative a ’axe
du plasma. Cette modélisation a été appliquée de maniere automatisée sous Python pour
les autres points de fonctionnement et en décomposant les images brutes en 64 zones de
hauteur 16 pixels, représentant une hauteur relativement a 'axe plasma. Ces résultats

sont résumés en Figure VI-13 et Figure VI-14.
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Figure VI-13. Evolution des températures de O [2p°P,] avec la hauteur relative ¢ l'aze du

plasma pour les 3 points de fonctionnement en enthalpie et p = 6 kPa en position centrale. [69]

Les températures de O estimées a la pression de 6 kPa sont en bon accord avec les
températures de rotation du CO résumées précédemment, ce qui n’entre pas en
contradiction avec 'utilisation d’un modeéle « 2 températures » pour le calcul du spectre
Raman. En revanche cette situation ne se retrouve pas a 9000 Pa, probablement a cause

des estimations de températures sur les spectres Raman qui manquent de précision.

A 9000 Pa, on remarque que les courbes d’une méme couleur sont plus groupées,
c’est-a-dire que les estimations de températures des 3 sous-niveaux du fondamental sont
plus proches les unes des autres pour une méme enthalpie lorsque la pression est plus

élevée, laissant penser a une relaxation collisionnelle plus efficace a une telle pression.
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Figure VI-14. Evolution des températures de O [2p°P;] avec la hauteur relative d laze du
plasma pour les 4 points de fonctionnement en enthalpie et p = 9 kPa en position centrale. [69]

VI.2.3. Densité de O, fraction molaire

Le développement du modeéle de bilan état-par-état des densités a la fois pour le
xénon et 'oxygene est en cours de développement et s’est révélé plus complexe que prévu.
Cela s’est notamment remarqué sur les images captées par la caméra lors des balayages
TALIF (Figure VI-15). De premiers modeéles menaient & une estimation erronée des
densités d’oxygene de l'ordre de deux a trois fois la densité totale en particules.
Actuellement un modeéle & 7 niveaux pour 'oxygeéne est toujours utilisé, mais le modele
pour le xénon atteint actuellement 14 niveaux et doit étre complété par les valeurs de
quenching état-par-état. L’émission spontanée amplifiée (ASE) est ignorée mais devra
probalement étre modélisée ; en effet la forme initiale de la décroissance temporelle du
signal de fluorescence (Figure VI-10) entre 100 et 114 ns laisse a suggérer que I'excitation
du laser a mené a une excitation éxégérée du xénon permettant au a celui-ci d’agir comme

un amplificateur pour la fluorescence émise.
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Figure VI-15. Ezemple de spectre émis par le xénon (intégré sur la hauteur du capteur)

lors des acquisitions & p = 6 kPa. [69]

Une autre possibilité consiste a ne considérer que la partie centrale du capteur pour

simplifier le modele de branchement apres excitation.

Les processus de désexcitation collisionnelle de O étant pilotés par les densités des
autres composants ainsi que la sienne, le probleme nécessite que 'on pose une densité
arbitraire pour les inconnues et que l'on utilise les densités de CO mesurées par la
spectroscopie Raman. On implante ensuite la valeur de la densité de O calculée dans une
nouvelle boucle de calcul pour converger vers une solution. La Figure VI-16 montre un
exemple de calcul des densités de O(2p°P;) et en illustre I’évolution le long de la hauteur
du capteur CCD, qui équivaut a une hauteur dans le plasma centrée sur I’axe de symétrie
de 22 mm de haut. La densité connait une vairation de moins de 5 % entre le centre et
le bord de 'image, et le rapport des densités des sous-niveaux du fondamental est bien

piloté par leurs dégénerescences repsectives (g(J=2) = 5, g(J=1) = 3, g(J=0) = 1).
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Figure VI-16. Evolution des densités le long du trajet du laser d’excitation de O(2p’P;)
pour p = 6 kPa et H =5 MJ/kg.

(k:a) H (MJ/kg) 3p0 3pl 3p2 Total
plasma)
6 5 6,878 E+21 2,004 E+22 1,020 E+23 1,289 E+23
7 6,866 E+21 | 1,899 E+22 | 1,014 E+23 | 1,273 E+23
9 6,456 E+21 | 1,839 E+22 | 1,035E+23 | 1,284 E+23
4 6,594 E+21 | 1,954 E+22 | 1,181 E+23 | 1,443 E+23
5 6,565E+21 | 1,932 E+22 | 1,171 E+23 | 1,430 E+23
3 7 6,530 E+21 1,916 E+22 1,164 E+23 1,421 E+23
9 6,527 E+21 | 1,913 E+22 | 8,965E+22 | 1,153 E+23

Tableau VI-17. Résumé des densités de O au centre du capteur et pour tous les points de
fonctionnement centrauz.

La seconde chose qui saute aux yeux au regard de la Figure VI-16 et du Tableau
VI-17, c’est que la densité en oxygene estimée est tres importante, jusqu’a composer une
part largement majoritaire du mélange, indifféremment dans tous les points de
fonctionnement. Cela est incompatible avec la densité de CO mesurée par la spectroscopie
Raman, dont le taux d’erreur est estimé & 10 %, mais uniquement a la pression de 6 kPa.
Cela laisse & penser qu'il faut affiner les parametres des modeles pour le calcul des densités

de l'oxygene.

En parallele du développement de cette méthode de densitométrie, il est possible

de déduire de la pente de la décroissance T sur la Figure VI-10 une valeur de désexcitation
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collisionnelle globale Q dans le plasma. Dans cette figure, la droite descend de deux

décades en 50 ns, donc T = 10 ns. Or, ici T = ﬁ. Sachant que A = 2,89.107 s [71], cela
nous donne une valeur de Q de 6,5.107 s*.

En supposant, en premiére hypothese, que les densités des autres composés sont

négligeables devant celles de CO,, CO et O, nous pouvons poser
Q = ko-o [0] + ko—_co [CO] + ko_co, [CO.].
En s’appuyant sur la littérature [72] [73], nous avons :
Ko_o = 8,2.10711 cm3s~1
Ko_co = 4,9.10710 cm3s~1
ko_coz = 6,6 10_10 Cm35_1
Nous partons d’une injection de CO, pur, donc au regard de I’hypothése précédente

le bilan de matiére nous force & supposer que [0] = [CO].

En partant de la valeur de [CO] = 6,4.10%%2 m~3 issue de la spectroscopie Raman,

nous pouvons déduire une valeur de concentration de COs:

[co,] = = Ko-0[01~ Koco [CO]

ko—co2
[CO,] = 5,23.10%2 m™3
2 )

Ce qui donnerait un taux de dissociation CO/CO, proche de 3.

Faisons désormais la somme de ces densités :
[0] + [cO] + [CO,] = 1,80.1023 m™3
La densité totale dans les conditions de la Figure VI-10 (p = 6400 Pa, T = 3000K)
est de 1,55.10% m™. Nous rencontrons ainsi une contradiction avec la somme des densités
calculées par le modele. Différentes valeurs de k pour O sont disponibles dans la

littérature [72] [73], mais le résultat sur les densités est sensiblement le méme (la somme
varie de 1,80.10% & 1,82.10% m™).

Il est donc nécessaire d’étoffer les hypothéses du modéle. Nous résumons le modele
et un résultat type qui en découle dans le Tableau VI-18. Ce modeéle-ci semble plus
satisfaisant : la somme des densités des espeéces supposées majoritaires n’excéde pas la
densité totale puisque c’est une condition imposée. Les fractions molaires estimées sont
proches des valeurs & I’équilibre calculées par le code CEA de la NASA, excepté pour le

CO..

Il est important ici de remarquer que ce raisonnement n’est en rien une validation
des résultats de densités des espéces considérées, mais seulement une maniére d’affirmer
que ces hypotheéses sont plausibles et donner des pistes de suggestion de valeurs de
densités pour afffiner le modele état-par-état de l'oxygene. Cela permet, en cas de
validation, d’estimer également les densités de CO,, ce qui est un bonus non négligeable
dans la compréhension de la composition du plasma et le calcul du rayonnement
infrarouge lors de la recombinaison, tant pour la reconstruction des signaux ICOTOM

que pour l'analyse des plasmas produits dans SOUPLIN.
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Figure VI-17. Calcul 0D a l’équilibre des densités au sein d’un plasma de COz a p = 6 kPa

[28] effectué avec le code CEA. [39]

Modele 3 équations 3 inconnues
(4 composés majoritaires : CO,, CO, O, O,)
Données : pression, températures CO (Raman) & O (TALIF), densité de CO (Raman)
Equations : Q, pression totale et bilan de masse

Q = ko-0 [0] + ko_co [CO] + Kko_co, [CO,]

L = [0] + [CO] + [CO] + [0;]

kgT

[CO] = [0] + 2[0,]
Résultats :
Densités Frac. mol. X
[CO] 6,40E+22m™ 41,4%
(0] 3,28E+22m™ 21,2%
[CO,) 4,22E+422m™ 27,3%
[0,] 1,56 E+22m™ 10,1%
Sommes de contréle 1,55E4+23m™ 100,0%

Tableau VI-18. Résumé du modele d’estimation des densités complémentaires a CO et O et

illustration de résultats pour p = 6400 Pa et H = TMJ/kg.
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VI.3. Compilation des résultats et discussion

Les Figures Figure VI-18 et Figure VI-19 permettent une comparaison directe des
densités et des températures pour les deux espeéces sondées sur la position « centrale »

pour les points de fonctionnement testés.
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Figure VI-18. Evolution des densités des niveaur fondamentauz de CO et O avec l'enthalpie
spécifique en position centrale ; p = 6 & 9 kPa ; comparaison avec les signauz ICOTOM dans les
mémes conditions sur la partie basse.

Cencernant les densités, plusieurs observations peuvent étre faites. On retrouve la
possible surestimation de la densité d’oxygene a 6 kPa. En revanche, un comportement

intéressant est visible lorsque 'on compare les signaux des ICOTOM B1 (sensibles,



rappelons-le, a I’émission infrarouge de CO et CO,) avec la densité mesurée de CO :
I'influence de 'enthalpie y est trés faible, et compte tenu des marges d’erreur, on y voit
un comportement tres similaire. Il parait ainsi intéressant de développer le calcul des
densités de CO, avec le modele précédent pour avoir une possibilité de comparaison
rapide entre signal ICOTOM et densités combinées de CO et CO,. Le résultat apparait
dans le Tableau VI-19. Nous observons alors deux comportements bien différents : a
6000 Pa, la monotonie du signal B1 est cohérente avec celle de la somme des densités de
CO et COs. En revanche, le modeéle donne des densités absurdes pour p = 9000 Pa, le
modele ne semble donc pas robuste lorsque Q devient trop élevé, il peut étre nécessaire
de prendre en compte d’autres composés avant de décomposer le calcul. En revanche
piloter [Os] & zéro pour revenir & modele piloté par la pression et la température ainsi
que ’hypotheése [CO|=[O] permet de revenir a des densités qui ont un sens, et de
retrouver un régime monotone pour [CO]+[CO2], proche de celui du signal Bl. Il sera
nécessaire soit d’améliorer les modeles état-par-état, soit la valeur de certains parametres

d’entrée (répartition des densités de population) pour que le calcul soit plus précis.

P (kPa) | T (K) | p/kt (m?3) |[CO] (Raman) [0] [CO2] [02] [COl+[CO3]
2700 | 1,718E+23 1,00E+23 4,08E+22 |1,35E+21|2,96E+22 | 1,01E+23
2958 | 1,470E+23 8,40E+22 1,78E+22 |1,21E+22 | 3,31E+22 | 9,61E+22

° 2674 | 1,626E+23 | 6,40E+22 4,19E+22 | 4,57E+22 | 1,11E+22 | 1,10E+23
2823 | 1,540E+23 | 5,00E+22 3,66E+22 | 6,07E+22 | 6,69E+21 | 1,11E+23
2626 | 2,483E+23| 7,70E+22 |-4,36E+23 | 3,51E+23 | 2,56E+23 | 4,28E+23
o 2720 | 2,397E+23 | 6,50E+22 |-4,42E+23|3,63E+23 | 2,53E+23 | 4,28E+23

2900 | 2,249E+23 | 5,80E+22 |-4,56E+23|3,66E+23 |2,57E+23 | 4,24E+23
2893 | 2,254E+23 | 5,00E+22 |-4,53E+23|3,77E+23 | 2,52E+23 | 4,27E+23

Tableau VI-19. Estimation des densités complémentaires a CO et O.

P (kPa) | T (K) | p/kt (m3) |[CO] (Raman) [0] [CO2] [02] [CO]+[CO3]
2626 | 2,483E+23 | 7,70E+22 | 7,70E+22 | 9,43E+22 | 0,00E+00 | 1,71E+23
2720 2,397E+23 | 6,50E+22 | g,50E+22 | 1,10E+23 | 0,00E+00 | 1,75E+23

2900 | 2,249+23 | 580E+22 |5 80E+22 | 1,09E+23 | 0,006+00 | 1,67E+23
2893 | 2,254E+23 | 5,00E+22 |5 00E+22 | 1,25E+23 | 0,00E+00 | 1,75E+23

Tableaw VI-20. Estimation des densités complémentaires & CO et O en for¢ant [Ozf a 0.
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Figure VI-19. Ewvolution des températures de CO et O avec [lenthalpie spécifique en
position centrale ; p = 6 € 9 kPa.

La comparaison des températures entre elles, illustrée en Figure VI-19, est tres
intéressante : la ol ces températures sont sont toutes extrémement proches les unes des
autres a faible enthalpie, 'augmentation de 'enthalpie engendre un écartement desdites
températures les unes des autres. On peut s’y attendre en supposant qu’augmenter
I'excitation peut favoriser le déséquilibre plasma, et ainsi, lors de la détente, retarder le
retour a 1’équilibre, en temps de parcours du fluide donc en position spatiale. Notons
I'importance des marges d’erreur grandissantes sur les températures de CO avec
I’enthalpie, qui sont dues a la concommittance de la baisse de la densité et de I’étalement

thermique du spectre qui réduisent le rapport signal sur bruit.

Tests Mélanges CO»N»-Ar

Nous avons également testé la sensibilité des mesures TALIF et Raman a 'injection
de diazote et d’argon. Pour cela trois mélanges ont été comparés sur un point de
fonctionnement a un mélange témoin de CO, pur dont les proportions massiques sont

données ci-dessous :

1) 95% CO; — 5,0% N, — 0,0% Ar ;
2) 95% CO, — 2,5% N, — 2.5% Ar ;
3) 95% CO, - 0,0% N, — 5,0% Ar .
Concernant la spectroscopie Raman, des mesures sur le point de fonctionnement

p =9 kPa—h =55 MJ/kg (sélectionné pour son meilleur rapport signal/ bruit) ne

révele aucune modification du spectre résultant, tant en forme qu’en intensité.



Concernant la TALIF de O, des mesures ont été effectuées sur le point de
fonctionnement p =9 kPa—h =9 MJ/kg et permettent d’obtenir les spectres

d’excitation illustrés en Figure VI-20.
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Figure VI-20. Influence de la dilution du COs par une fraction de Nz et/ou d’Ar sur un
spectre d’excitation TALIF pour p = 9 kPa et h = 9 MJ/kg.

Nous observons ainsi un décalage inexpliqué du spectre suite a ’ajout de N2 ainsi
qu’on élargissement, entrainant une mesure de température de O en augmentation,
passant de 2000K a 2300K. En revanche les déductions sur la densité de O semblent peu

sensibles a la dilution, comme illustré dans le Tableau VI-21.

3pl 3pl 3pl 3pl
pur 2.5%N2-2.5%Ar 5%N2
5%Ar
1,6238E+22 1,6216E+22 1,6225E+22 1,6213E+22

Tableaw VI-21. Sections efficaces relatives des transitions TALIF pour O. [70]
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Conclusion

Durant cette these, la détente d’un jet libre de plasma de CO, pur a été étudiée
afin de permettre de quantifier les densités et les températures des especes en présence
lors de la recombinaison de CO, et leur réle dans 1’émission infrarouge propre a la
réaction-type CO + O — CO,". Cette émission étant source de dégats importants sur
I'arriére-corps d’un engin spatial pénétrant dans ’atmosphére martienne, des radiometres
infrarouges ICOTOM avaient été développés par le CNES pour quantifier le rayonnement

propre a CO et CO, qui parvenait sur le bouclier arriere du module Schiaparelli.

Pour cela, les radiomeétres ont été calibrés devant un corps noir géométrique afin
de permettre de déduire directement la densité de flux radiative parvenant en direction
des capteurs. Ils ont ensuite été places en situation de plasma de laboratoire afin de
caractériser la possibilité d’obtenir des informations sur les densités de CO et CO; en vol.
Ces résultats ont été comparés avec ceux du DLR et de I'Institut Pascal, et transmis au
CNES dans le cadre de leur collaboration avec le DLR.

Pour déterminer la situation du plasma observé par les ICOTOM, nous avons
abordé plusieurs techniques de mesures de températures et de densités, griace a la
technique  VENOM, basée sur la déformation dune grille de fluorescence par
I’écoulement, la spectroscopie Raman du CO et la TALIF sur O. La technique VENOM
avait pour objectif de permettre d’apporter des éléments de réponse sur I’écoulement en
vue d’'une simulation Navier-Stokes de ’écoulement ; la spectroscopie Raman sur CO
permettait d’étre un complément de I’étude du systeéme CO(4+) par Noémie Brémare
[28] sur cette installation, en déterminant la densité du fondamental de CO et donc
approcher la densité totale de CO. De méme, la TALIF est également un complément de
la mesure de spectroscopie d’émission accomplie par N.Brémare et permet de caractériser
la densité totale de O ainsi que sa température. Ces données sont essentielles a la

simulation de la chimie et du rayonnement du plasma.

La technique VENOM, si elle s’annongait intéressante en combustion, s’est révélée
inefficace devant un plasma en raison de la forte présence de NO déja excité et de la

faible détectabilité du NO excité par le laser.

Concernant la spectroscopie Raman, il a été démontré que le signal était détectable
et observable et permet dans certaines conditions de fonctionnement d’avoir de bonnes
estimations des températures de rotation et de vibration de CO entre 3000 et 5000K,
ainsi que de la densité de son niveau fondamental, avec des précisions de 5 a 10% sur les
températures et 10 & 20% les densités pour les points les plus favorables. En revanche,
des conditions trop extrémes d’enthalpie provoquent une trop faible quantité de signal
malgré de longues accumulations sur 20 minutes, entrainant une chute drastique du
rapport signal/bruit et provoquant des estimations peu précises (£30% sur les

températures et £40% sur les densités). Il est néanmoins possible d’améliorer le signal en
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disposant d’acces optiques plus importants, ou en excitant le CO grace a un laser UV,
en s’arrangeant de ne pas voir ni le laser ni le rayonnement issu de la diffusion Raman

étre absorbés par le plasma, et en assemblant un montage de collection privé d’air.

L’étude de la fluorescence induite par 'absorption a deux photons sur O dispose
de beaucoup plus de rapidité pour l'acquisition d’un signal. Les estimations de
températures sur O permettent, en comparaison avec le Raman de déterminer ’état du
plasma en termes d’équilibre des températures. En 'occurrence les points de faible
enthalpie (4MJ/kg) voit la température cinétique de O concorder avec la température de
rotation de CO, mais ces températures divergent ensuite a plus haute enthalpie. La
température de vibration de CO augmentant fortement avec ’excitation, il semble que
I'excitation électronique n’est pas totalement relaxée par les collisions entre les lourds.
En cela les résultats de Raman dans la position amont rejoignent certaines mesures de
température de N.Brémare, avec une zone de 70mm apres la sortie de torche qui n’est
pas a I’équilibre thermique. C’est utile pour déterminer également la position éventuelle
d’un échantillon pour les études de catalycité et d’interaction plasma—objet selon les
conditions désirées. En ce qui concerne les densités de O, celle-ci sont pour le moment
incompatibles avec les mesures Raman sur CO, sachant que de grandes inconnues sont a
éclaircir concernant les valeurs de désexcitation collisionnelles et les modeles nécessaires

a la simulation de la fluorescence de éventuellement de ’ASE.

Par la suite, il sera possible de coupler ces résultats avec d’autres diagnostics tels
que la spectroscopie d’émission (C, O, CO, C,) et infrarouge (CO), et trouver des

techniques pour sonder les fondamentaux de C (TALIF possible ?) et Cs...

Suite a ces efforts un travail doit d’effectuer sur la modélisation physico-chimique
du milieu, notamment 'amélioration des modeles état-par-état tels que CoRaM-Mars,
ainsi que les modeles de simulation du rayonnement a haute températures (CDSD-vib
récemment présenté [74]) avec une meilleure prédiction du rayonnement des états de
hautes énergies rovibrationnelles. Enfin, la simulation de ’écoulement dans SOUPLIN,
ainsi qu’en situation de vol pour un atterrisseur, peut étre couplée & ces modeles
chimiques, a ces calculs de rayonnement ainsi que la méthode du tracé de rayons pour
tenter a terme d’obtenir une simulation multi-physique de la situation et prédire de
maniére satisfaisante et dans des temps de calculs raisonnables le dimensionnement des
matériaux de protection des engins spatiaux ou la dégradation des débris lors de leurs
rentrées atmosphériques, mais aussi de caractériser pleinement la valeur des mesures
effectuées par les [ICOTOM. Ces avancements sont deja en progression, notamment avec

une collaboration entre le CNES et plusieurs laboratoires frangais [75].
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Annexe A. Présentation des lasers

LASER est un acronyme anglophone, Light Amplification by Stimulated Emission
of Radiation, qui signifie « amplification de la lumiere par émission stimulée de
rayonnement », et qui désigne a la fois I'effet d’amplification en question et les systémes
photoniques utilisant cet effet. Einstein, deés 1916 [Einstein1916][Einstein1917], émet
I’hypothese selon laquelle une particule — telle qu’un atome ou une molécule — soumise a
un rayonnement peut se désexciter en émettant un rayonnement identique au rayonnent
incident. C’est le processus inverse de l'absorption de lumiére, appelée alors émission
stimulée. Tout comme ’absorption, elle n’est possible que quand I’énergie du photon
incident correspond a I’écart entre deux niveaux d’énergie de la particule ; tout comme
I’absorption, elle est plus probable lorsque le rayonnement incident est important. Ainsi
a germé l'idée qu'un ensemble donné de particules puisse servir d’amplificateur optique,
et qu’en disposant cet amplificateur dans une cavité de propriétés géométriques et
optiques bien définies, on obtienne une boucle d’amplification permettant d’obtenir un
puissant faisceau cohérent, dont deux particularités clés sont sa longueur d’onde quasi

monochromatique et son caractere tres directionnel.

Pompage

F Milieu Amplificateur - \Faisceau
A

Figure A-21. Principe d'une cavité laser. [76]

La Figure A-1 présente le principe d’une telle cavité. Il est important de noter que
I’amplification ne peut se maintenir que tant qu’il y a une inversion de population : tant
que la population d’atomes sur le niveau haut est plus importante que celle sur le niveau
bas, il y aura globalement plus de particules émettrices que de particules absorbantes ;

ainsi le milieu amplifie donc correctement le rayonnement incident.

Considérons un modeéle simple & deux niveaux (présenté en Figure A-2), disposant
d’un niveau bas numéroté 1 et d’un niveau haut numéroté 2, caractérisés par leurs
énergies respectives E; et E,, et leurs populations respectives N; et N,. Naturellement,
une particule sur le niveau 2 peut émettre spontanément un photon d’énergie hv,, =
E, — E; pour se désexciter et arriver sur le niveau 1. Einstein introduit pour ce processus
d’émission spontanée un premier coefficient, As, ce qui permet d’exprimer le nombre de

particules qui se désexcitent de cette maniere chaque seconde par la quantité A,1N,. La



proportionnalité de cette quantité avec la population du niveau haut est immédiate : plus
le nombre de particules sur le niveau haut est élevé, plus le nombre de particules qui se
désexcitent sera important. Le coefficient As est propre au type de particule et aux
caractéristiques des niveaux 1 et 2. En termes de signification, on peut le rapprocher
d’une probabilité pour une particule de se désexciter spontanément par unité de temps.
De plus, en présence d’un rayonnement incident de photons d’énergie hvi,, une particule
sur le niveau bas 1 peut absorber un photon et se retrouver sur le niveau haut 2. Einstein
a alors également introduit un coefficient d’absorption B, qui se rapproche d’une
probabilité d’une particule d’absorber un photon par unité de temps et par unité de
densité volumique et spectrique d’énergie lumineuse incidente. Cela permet d’exprimer
la quantité de particules qui absorbent un photon hviy par unité de temps par
Bi2p(v12)N;. En effet, plus 'intensité lumineuse est importante, et plus le nombre de
photons sur le niveau bas est important, et plus grande est la probabilité d’obtenir des
particules absorbantes. Avec un raisonnement similaire, Einstein prévoit le phénomeéne
inverse : une particule sur le niveau haut 2 soumise a un rayonnement incident de photons
d’énergie hvi, peut émettre un photon de mémes caractéristiques que les photons
incidents. Cette émission stimulée ou induite, pour laquelle est introduit le coefficient
d’Einstein Bsi, est justement la notion clé des lasers. La quantité de particules qui sont

induites & émettre un photon hvy, par unité de temps est donnée par par By1p(v12)N,.

On peut alors établir un bilan de population :

dN,
T [Az1 + B21p(v12)IN — Bi2p(vi2)Ny
dN,  dN,
dt ~ dt
Nivean Haut Niveau Haut
E:=E+lw ~ & E:=Ei+ hv S =
hv .
Absorption| Emission Emission NAN AL AU A g A A
(pompage Stimulee Spontance SN SN

Niveau bas __ L Niveau l};'f; — _‘— -‘—
Ey =

Figure A-22. Schéma du modéle a deux niveauz, ¢ gauche ; Illustration séquentielle du principe de

l'émission stimulée dans un modeéle d deux niveaux, a droite.

En considérant que 'amplification optique a lieu si I’ensemble de particules a plus

perdu d’énergie par émission qu’elle en a gagné par absorption, cela donne pour condition
dN,
dt
d’émettre spontanément est négligeable devant 1’émission induite par une densité

< 0 soit % > 0. Si 'on sélectionne une transition 1<-2 pour laquelle la probabilité

d’énergie donnée, on a alors une condition pour que "amplification ait lieu :
B21p(v12)N2 > B1zp(vi2)Ny
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Sachant que :
92B21 = 91B12

Avec g la dégénérescence du niveau i, on obtient alors pour condition nécessaire a

I’obtention de 'amplification optique I'expression suivante :
N, > 92 N;
91

C’est une inversion de population, condition peu usuellement atteinte
naturellement et qui ne reste pas longtemps en place sans apport d’énergie extérieur. En
effet si plus de particules émettent de 1’énergie par émission stimulée que d’autres en
absorbent, alors rapidement plus de particules seront retombées sur le niveau bas que de
particules seront remontées sur le niveau haut. L’inversion de population est alors
terminée. C’est la raison pour laquelle I’ensemble de particules doit étre maintenu a 1’état
haut en y apportant de ’énergie : c¢’est ce processus que ’on appelle le pompage du milieu

laser.

Historiquement le premier laser était un maser (Microwave Amplification by
Stimulated Emission of Radiation) car le rapport entre I’émission stimulée et spontanée

By1 4, - . . .
Aﬁ était beaucoup plus favorable dans le domaine des micro-ondes que celui du spectre
21

visible. Ensuite Maiman produit le premier laser solide a rubis en 1960 a 694.3nm, Javan
présente le premier laser & gaz (Hélium-Néon) en 1961 a 1.153pnm, les diodes lasers sont
présentées en 1962, et le premier laser a colorant l'est en 1966 (laser & 755nm pompé par
un laser & rubis). Par la suite, de plus en plus de sources possibles pour créer effet laser
furent développées (Tableau A-1), permettant une utilisation tant scientifique
qu’industrielle voire & des utilisations plus quotidiennes, comme 'invention du lecteur de
code-barres (premier article scanné en 1974), les communications & fibre optiques (1977)
ou le Compact Disc (1978)...

Miroir 100%-réfléchissant

Miroir Lampe flash Alimentation
95%-réfléchissant

\ e g # électrique
- »—*"“"‘ff‘;-‘ 1 —

Cristal de Rubis
Cavité réfléchissante

(Aluminium poli)

Figure A-23. Premier laser ¢ rubis de Maiman (1960). [77]

Nous présentons dans la section .3.  du Chapitre 1. les types de sources lasers
utilisées lors des expériences présentées dans ce manuscrit, a savoir le laser cristallin et

le laser a colorant. Il existe d’autres sources possibles comme les lasers & gaz (citons en



électrons libres.

exemple les lasers CO, ou excimeres), les lasers a fibre, les diodes lasers ou les lasers a

I Val .
Caractéristique Auteur [ref] Date A (nm) ateur Unité source
source
MC/S (mega-
Maser (NH3) Townes [78] 1954 0,01256 23870 cycles per
second) = MHz
Rubis Maiman [79] 1960 694,3 6943 | A
He-Ne Javan [80] 1961 1135 11350 | A
Diode GaAs Hall [81] 1962 842 8420 A
Diode Ga(Asi«Px) |Holonyak [82] |1962 710 7100 | A
Laser Raman Eckhardt [83] |1962 767 7670 | A
Fibre Koester, Snitzer | ;63 1060 1,06 | um
[84]
Nd:YAG Geusic [85] 1964 1064,8 1,0648 | um
10408 960,8 | cm™
CO, Patel [86] [87] 1964
9400 1063,8 |cm?
3734 2678 | cm™
Chimique HCI Kasper [88] 1965
3771 2652 | cm?
Colorant Sorokin [36] 1966 755 0,755 | um
Colorants 750-790 750-790 | nm
Polyméthines Spaeth [37] 1966
. 745-750 745-750 | nm
(ajustable)
Excimer (Xe,) Basov [89] 1970 176 1760 | A
(Na)
Las_er V|va'nt Gather, Yun 2011 510-550 510-550 | nm
Unicellulaire [90]

Tableau A-22. Présentation de quelques sources lasers pionniéres ou d’importance.
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Annexe B. Spectroscopie d’émission

Cette annexe traite de 'utilisation du spectromeétre MAYA & notre disposition, des

premieres mesures sur des corps connus jusqu’a son emploi sur la soufflerie.

Mesures préliminaires sur deux sources radiativement connues

Afin de pouvoir exploiter le spectrometre sur la veine d’essai, il est nécessaire
d’établir d’abord la réponse spectrale de chacun des éléments du montage : & savoir la
lentille de collection, la fibre optique (déja présente en Annexe 77) ainsi que du
spectrometre en lui-méme. Pour cela, nous avons utilisé deux lampes dont les

caractéristiques spectrales sont connues :

e Une lampe incandescente a ruban de tungsténe dont 1’étalonnage en
température de luminance a déja été effectué par I'équipe Plasmas du CORIA, car

I’émissivité du tungstene est connue dans le domaine 350-1120 nm.

e Une lampe & arc au deutérium qui a été caractérisée en éclairement par le
fabricant entre 200 et 400 nm.

Ainsi en recoupant les résultats des deux sources lumineuses, il sera possible de

reconstruire une réponse spectrale sur I’ensemble du domaine d’acquisition [200-1120 nm)].

La Figure B-24 montre le montage typique d’acquisition du signal. Chacun d’entre
eux a été effectué sur un banc mobile en translation et gradué pour pouvoir connaitre les
distances entre la source et le cible, ainsi qu'un diaphragme pour connaitre 'ouverture,
éviter les rayonnements parasites tels que des réflexions et éviter une surexposition du

capteur du spectrometre.

Figure B-24. Dispositif type de mesures d’étalonnage du spectrométre MAYA.
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Afin de séparer les réponses de chaque composant du montage, trois spectres ont
été acquis : le premier avec le montage complet, le second une fois la lentille 6tée, et le
dernier avec le spectrometre seul. Ainsi, méme si les zones lumineuses acquises ne sont
pas identiques, on peut aisément obtenir des réponses spectrales non calibrées. Sur la
figure 1 on peut voir les trois spectres acquis lorsque le lampe a ruban de tungsténe était
alimentée par un courant stabilisé a 14 A : en bleu, le spectre acquis avec le montage
complet, en turquoise le spectre acquis lentille 6tée, puis en vert le spectre acquis avec
uniquement le spectromeétre. Les temps d’acquisition et les zones contribuant a
I’éclairement du capteur n’étant pas les mémes, une premiere technique pour retravailler
les spectres a été simplement de chercher le maximum du rapport entre un spectre et le
spectre "adjacent" et diviser le spectre qui est censé étre inférieur a ’autre par ce rapport.
On s’assure ainsi que 'on n’ait pas de transmittivité supérieure a 1. Sur le graphe j’ai
également modélisé la loi de Planck en rouge pour rendre compte de la différence de

forme entre les spectres expérimentaux et le spectre théorique.

Spectres retravaillés (1=14A,T=2408K)
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5.00E+04

4.00E+04
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Intensité capteur

Spectre2
Fibre + Spectro
RPPS PYOTE L Ad i Spectre3
Montage complet
2.00E+04

1.00E+04

0.00E+00 =
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Figure B-25. Spectres du tungsténe acquis par MAYA, et retravaillés.

Apres avoir effectué la méme expérience sur la lampe au deutérium, nous obtenons
deux réponses du spectrometre, non calibrées. Un zoom sur la zone de recouvrement des
deux réponses est illustré en Figure B-25. On y voit que les signaux y sont semblables,
méme si la présence d’un fort bruit subsiste. Pour fusionner les deux signaux, j’ai donc

sélectionné la zone [365-375 nm)], zone ot les deux spectres présentent un bruit minimal.



J’ai ensuite ajusté le spectre au deutérium pour que les signaux se chevauchent

parfaitement (Figure B-26), et ai reconstitué le signal final présenté en Figure B-27
comme suit :

e 200-365 nm : réponse au deutérium ;
e 365-375 nm : moyenne des deux signaux ;

e 375-1120 nm : réponse au tungstene.

1.20

Réponse normalisée Deutérium
Réponse normalisée Tungsténe
1.00
|
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E "
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- ~*
K
®
E 0.60
%
g
g v
2
2
£
o
2
2
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0.20

0.00

250 270 290 310 330 350 370 390 410 430 450

Longueur d'onde (nm)

Figure B-26. Réponses non calibrées du spectrometre, avant fusion. Zoom effectué sur la zone de
chevauchement [300-400 nm)].
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Figure B-27. Ajustement de la réponse au deutérium. La zone grisée correspond a la zone
sélectionnée pour la fusion.
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Figure B-28. Réponse spectrale fusionnée du spectrometre, normalisée.



On note cependant un probleme sur la réponse de la fibre (visible sur la
Figure B-25) : & ou la fibre posséde un large pic d’absorption autour de 944 nm, le
constructeur ne place ce pic qu’a 900 nm. Cependant un autre type de fibre du
constructeur présente une telle réponse, une fibre prévue pour le domaine 300-1100nm...
Il faudra donc effectuer des mesures plus précises pour quantifier la réponse réelle de la
fibre, pour traiter cette réponse dans ’exploitation future des résultats acquis avec cette
fibre. Cependant les derniéres campagnes ayant été effectuées avec le spectrometre
uniquement, l'importance de cette réponse est moindre par rapport a celle dudit

spectrometre.

Troisieme campagne de mesures sur IPWT3

Lors de cette campagne de mesures, des mesures locales de spectroscopie d’émission
one été entreprises, en conjuguant directement la fente d’entrée du spectromeétre avec un
point du centre du plasma grace a un miroir sphérique. J’ai choisi de bénéficier du poids
et de I’encombrement tres réduit du spectrometre pour l'incliner vers le haut au lieu de
classiquement le faire pivoter sur son plan vertical, permettant ainsi de minimiser I’angle
de déviation du miroir nécessaire pour amener la lumiére vers le spectrometre. Ceci a été
notamment rendu possible griace a la conception d’un support inclinable avec 'atelier du
laboratoire. Les positions du miroir et du spectrometre sont réglables en translation grace
a des éléments de déplacement millimétriques sur les deux axes horizontaux, réglables
verticalement en translation, et réglables en inclinaison. Le réglage a été effectué grace a
une diode laser placée de 'autre c6té de la veine de sorte a créer un axe optique de
référence, et la mise au point grace a une lampe-crayon placée sur l'intersection entre

I’axe optique et 'axe du jet.

Figure B-29. Positionnement de la lampe crayon pour le réglage du montage spectroscopique.
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Figure B-30. Montage spectroscopique utilisé lors de la seconde campagne de mesures.

La premiere image de la Figure B-6 présente le positionnement de la lampe-crayon
grace aux réflexions des lasers de réglage : en effet centrer les taches de réflexion sur les
hublots ainsi que sur le tube de sortie du plasma permet de s’assurer du positionnement
horizontal de la lampe. La Figure B-7 présente le montage final d’acquisition de spectres

locaux.

Lors de 'identification des systemes atomiques et moléculaires présents, nous avons

noteé :
¢ des raies atomiques du carbone ;
¢ des raies atomiques de 'oxygene ;

¢ des raies atomiques du silicium, trahissant sur certains points de mesure une

pollution du plasma due a une dégradation des tubes en quartz ;
e le systeme de bandes de Swan de C; ;

Ainsi que la présence d'un fond de signal pas encore attribué, peut-étre un

continuum de recombinaison (par exemple CO+0).



Spectre acquis a 120 mbar, 45kW, et 2.4g/s
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Figure B-31. Identification des bandes et raies d’émission sur un spectre corrigé grace a la réponse

spectrale établie plus haut.

Afin d’améliorer le traitement des spectres, j’ai établi un programme FORTRAN
permettant de diviser les valeurs de spectres acquis par leur temps d’intégration, puis de

les concaténer dans un unique ficher texte de sortie.
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Figure B-32. Spectres corrigés (P=26kW).

Evolution du spectre en fonction de la pression @35kW, 2.4g/s
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Figure B-33. Spectres corrigés (P=35kW).
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Evolution du spectre en fonction de la pression @45kW, 2.4g/s
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Figure B-35. Spectres corrigés (P=55kW). Notons la forte présence de raies du silicium dans
Uintervalle 250-300nm.
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Evolution du spectre en fonction de la pression @62kW, 2.4g/s
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Figure B-36. Spectres corrigés (P=062kW). Notons la présence de raies du silicium dans lintervalle
250-300nm.

Les Figures B-9 a B-13 montrent des groupes de spectres a différentes pressions et
a puissance injectée commune. S’il 'on peut noter qu’augmenter la puissance injectée et
la pression fait croitre l'intensité globale des spectres et de ses composantes, il semble
surtout qu’entre 45 et 55kW, une transition de comportement s’opére : on passe d’un
spectre présentant de faibles bandes de Cs, et des raies du carbone plus importantes que
les raies de I'oxygene, & un spectre oil les bandes de Swan sont trés présentes et ou les
raies de I'oxygene ont gagné en importance par rapport aux raies du carbone. Il semble
done qu’il y ait plus de CO dissocié en C+O, voire en C,, C et O... La présence de C, a
I’équilibre n’étant marquante qu’entre 4000 et 8000K a de telles pressions, cela nous
permet d’avoir un ordre de grandeur des énergies dans la zone visée ; en effet méme si le
jet n’est pas a I’équilibre, il n’en demeure pas tres éloigné. Il faut noter qu’établir trop
de conclusions est inadapté sans s’éclairer du reste des mesures et sans compléter
I’ensemble des résultats avec des simulations, les déductions ne servent ici que de pistes
pour les discussions.

Il est également important de noter que de la spectroscopie d’émission sur quelques
raies de O et C a été acquise avec succes grace au montage de collection illustré dans les

chapitres Raman et TALIF, mais non exploitée au moment de 1’écriture de ce manuscrit.
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Résumé

Lors de I'entrée dans ’atmosphere de Mars d’un objet a vitesse hypersonique, il se crée
une onde de choc détachée en amont de 'objet ainsi qu'un plasma hors équilibre a enthalpie
importante et a haute intensité radiative. Si de nombreuses études ont été menées sur la
protection nécessaire a apporter a ’objet pour résister a ces conditions physico-chimiques, les
phénomenes chimiques liés & la recombinaison du CO; en arriere de ’objet sont moins bien
maitrisés ; les quantités prévues de rayonnement découlant de cette recombinaison dispose
donc de larges marges d’erreur. C’est en particulier le cas dans l'infrarouge, et la raison pour
laquelle le CNES a développé deux radiometres destinés a la mesure de ces flux émis par CO
et CO; en vol martien. Il convient donc d’étalonner ces capteurs pour la mesure des flux
radiatifs en vol et d’étudier cette recombinaison sur un jet libre de plasma de CO; pur en
laboratoire. L’étalonnage des radiometres est fait devant une source de type corps noir ;
concernant I’état du plasma de laboratoire issu d’une torche a plasma inductive, I’étude de
la diffusion Raman spontanée induite par laser sur CO et de la fluorescence a deux photons
induite par laser sur O permettent d’estimer les températures et densités des especes

respectivement sondées, et ainsi de jauger de I'état de recombinaison du plasma.

Mots-clés : Plasmas, Entrées atmosphériques martiennes, Spectroscopie Raman,

Fluorescence induite par laser & deux photons, dissociation CO/CO,

Abstract

When an object is entering the atmosphere of Mars at hypersonic speeds, a
detached shock layer is forming in front of said object accompanied by a high-enthalpy
non-equilibrium plasma with high radiative intensity. Several studies have already been
conducted about the necessary protective layer for the object to withstand such physico-
chemical conditions, however the chemical phenomena concerning CO; recombination around
the back of the object are not too well known ; the radiative quantities coming from this
recombination are often given with large error margins because of this. It is particularly the
case in the infrared, that is why the French Space Agency developed two radiometers designed
for mesuring radiative heat fluxes emitted by CO and CO; during a martian flight. It seems
relevant to calibrate these sensors for quantitative measurements of radiative heat fluxes in
flight conditions and to study the recombination of a pure CO2 plasma in laboratory
conditions. The radiometers have been calibrated in front of a blackbody source ; concerning
the state of the laboratory plasma created by an inductive plasma torch, a study of the laser-
induced spontaneous Raman scattering on CO and of two-photon absorption laser-induced
fluorescence on O have been conducted, enabling evaluation of both temperatures and

densities of the probed species, and so give an estimate on the plasma recombination state.

Keywords : Plasmas, Martian atmospheric entries, Raman spectroscopy, Two-photon laser

induced fluorescence, CO/CO, dissociation



