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Simulation multidimensionnelle d'un jet de plasma froid d'Hélium pour des applications
biomédicales

Résumé

Les jets de plasma froid peuvent étre générés dans des mélanges hélium-air en faisant circuler
de I'nélium dans un tube qui s'ouvre a l'air ambiant et en alimentant sous haute tension pulsée
des électrodes annulaires collées autour du tube. Les études expérimentales ont montré que ces
jets de plasma sont en fait composés d’une succession d'ondes d'ionisation guidées par le canal
d'hélium. Ces ondes d’ionisation générent des espéces actives chargées ou non qui peuvent étre
appliquées sur des cellules animales ou végétales ou servir a activer un milieu liquide. Les
applications sont multiples et concernent par exemple la cicatrisation, le traitement du cancer,
la décontamination, I’activation cellulaire ou ’aide a la germination et a la croissance des
plantes.

L’objectif de cette thése est de construire, a I’aide du logiciel commercial COMSOL, un modele
2D de I’écoulement du mélange gazeux couplé a la dynamique des ondes d’ionisation pour
mieux comprendre la formation de la décharge et les caractéristiques physico-chimiques du jet
qui en découle. La simulation de ces dispositifs est cependant trés complexe a cause (i) de la
dépendance de la cinétique chimique et des phenomenes de transport des especes chargées en
fonction de la composition du mélange hélium-air, (ii) de I’influence mutuelle de 1’écoulement
sur les décharges et des décharges sur I’écoulement et (iii) de la dynamique des ondes
d’ionisation qui nécessite des pas de temps d’évolution de I’ordre de la picoseconde et un
maillage spatial de quelques micrometres.

Sur la base d’un modéle 0D de cinétique chimique dans les mélanges hélium-air incluant plus
de 1000 réactions et un peu moins de 100 especes, un travail d’analyse et de réduction chimique
a été réalisé pour extraire un jeu optimum représentatif de la cinétique chimique. Ce modéle
prend en compte a la fois les variations de concentration initiale des espéces dans les mélanges
et les modifications des fonctions de distribution en énergie des electrons qui en découle. Dans
un second temps, un modele 2D a été élaboré pour simuler sous COMSOL la formation et la
propagation des ondes d’ionisation dans les jets hélium-air. Les ondes d’ionisation étant trés
dynamiques et ne durant que quelques centaines de nanosecondes, nous avons considére que
I’écoulement resté statique sur cette échelle de temps. L'évolution des espéces chargées est
suivie a l'aide du modele fluide d’ordre 1 et les données de base nécessaires sont calculées en
fonction du champ électrique réduit E/N et de la concentration hélium-air en résolvant
I’équation de Boltzmann. Les simulations ont permis de suivre la formation et la propagation
d’une décharge dans des dispositifs a jet de plasma compos¢ d'un tube diélectrique et de deux
électrodes annulaires. Les résultats montrent clairement la formation d'une onde d'ionisation
initiale concentrée autour de I'axe du tube, qui se scinde ensuite pour former une décharge
annulaire qui se propage le long du tube di¢lectrique jusqu’a sa sortie. Une étude paramétrique
a été réalisée sur la propagation des ondes en sortie du tube en fonction de la vitesse
d’écoulement du gaz dans le tube.

Mots clés

Jets de plasma froids dans I'hélium, les coefficients de réaction et de transport (mobilité et
coefficient de diffusion), simulation 2D de jet de plasma froid, la dynamique du plasma,
I’écoulement de I’hélium dans I’air, les fonctions de distribution de I’énergie des électrons, la
structure annulaire.



Multidimensional simulation of a helium cold plasma jet for biomedical applications

Abstract

The cold plasma jets can be generated in helium-air mixtures by circulating helium in a tube
that opens to the ambient air and by feeding pulsed high voltage on annular electrodes glued
around the tube. Experimental studies have shown that these plasma jets are in fact composed
of a succession of ionization waves guided by the helium channel. These ionization waves
generate charged or unloaded active species that can be applied to animal or plant cells or serve
to activate a liquid medium. The applications are multiple and concern, for example, scarring,
cancer treatment, decontamination, cellular activation or help with germination and plant
growth.

The aim of this thesis is to build, using the COMSOL commercial software, a 2D model of the
gas mixture flow coupled to ionization wave dynamics to better understand the formation of
the discharge and the physicochemical characteristics of the jet that flows from it. The
simulation of these devices is however very complex because of (i) the dependence of the
chemical kinetics and the transport phenomena of the charged species as a function of the
composition of the helium-air mixture, (ii) the mutual influence of the flow on the discharges
and discharges on the flow and (iii) the dynamics of the ionization waves which requires steps
of evolution time of the order of the picosecond and a spatial mesh of a few micrometres.

On the basis of a 0D model of chemical kinetics in helium-air mixtures including more than
1000 reactions and a little less than 100 species, a chemical analysis and reduction work was
done to extract an optimum game representative of the chemical kinetics. This model takes into
account both the initial concentration variations of the species in the mixtures and the
modifications of the energy distribution functions of the electrons. In a second step, a 2D model
was developed to simulate the formation and propagation of ionization waves in helium-air jets
using COMSOL. The ionization waves being very dynamic and lasting only a few hundred
nanoseconds, we considered that the flow remained static on this time scale. The evolution of
the charged species is followed using the fluid model order 1 and the necessary basic data are
calculated as a function of the reduced electric field E/N and the helium-air concentration by
solving the Boltzmann equation. The simulations followed the formation and the propagation
of a discharge in plasma jet devices consisting of a dielectric tube and two annular electrodes.
The results clearly show the formation of an initial ionization wave concentrated around the
axis of the tube, which then splits to form an annular discharge that propagates along the
dielectric tube to its exit. A parametric study was carried out on the wave propagation at the
outlet of the tube as a function of the flow velocity of the gas in the tube.

Keywords

Cold plasma jets in helium, reaction and transport (mobility and diffusion coefficient)
coefficients, 2D simulation of cold plasma jet, plasma dynamics, helium flow in air, electrons
energy distribution functions, the annular structure.
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Chapitre I : Introduction générale

Les jets de plasma froids a pression atmosphérique et a température ambiante sont des
dispositifs présentant un fort potentiel d’application dans les domaines biomédicaux et
agricoles. Grace a leur faible température, généralement inférieure a 40°C, ces plasmas peuvent
étre appliqués directement sur des surfaces thermosensibles (comme les cellules vivantes) sans
les endommager. Les domaines d’applications sont trés vari€s et concernent par exemple, 1’aide
a la cicatrisation des plaies, la coagulation sanguine, les traitements anti-tumoraux et

antibactériens, I’aide a la germination des graines et la croissance des plantes, etc.

Plus specifiquement, les recherches menées dans le groupe Plasma Réactif Hors Equilibre
(PRHE) du LAboratoire PLAsma et Conversion d’Energie (LAPLACE) ont permis de montrer
I’efficacité de certains jets sur (i) le traitement des cellules cancéreuses soumises a un liquide
activé par jets de plasma dans un mélange d’hélium et d’air, sur (ii)) I’activation des
biomatériaux pour la régénérescence cellulaire, sur (iii) la destruction des biofilms par jet de
plasma corona ou encore sur (iv) I’aide a la germination des graines traitées par jet d’hélium et

I’aide a la croissance des plantes.

Ces jets ont la capacité de générer des paquets d’électrons énergétiques qui transportent par
effet de charge d’espace de forts champs électriques et générent, par impact €lectroniques avec
les especes neutres moléculaires et atomiques du mélange de gaz, des especes chimiquement
actives (O3, OH, HOz, NOxOy, espéces métastables, ...). Les charges transportées, le fort champ
électrique et les espéces actives interagissent avec le milieu cible (liquide, cellules animales et
végétales, ...) et peuvent induire des phénomenes d’électroporation, le passage de courants
locaux et des chaines de réactions chimiques complexes y compris au sein des membranes

cellulaires.

La complexité des phénoménes physico-chimique au sein des jets et dans leur interaction avec
des cibles souvent biologique a conduit aux développements de nombreux travaux
expérimentaux et théoriques. Cependant, de nombreuses questions subsistent sur I’optimisation
des mélanges gazeux, la formation et le développement de ces jets ainsi que 1’estimation de la
quantité de radicaux produits, I’énergie des électrons dans le jet et ’amplitude du champ

électrique.
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Dans le cadre de cette theése, on s’intéresse exclusivement aux jets de plasma froids générés a
partir de dispositifs utilisant de I’hélium et a leur simulation a I’aide du logiciel COMSOL. Ce
type de jet de plasma est en fait formé par une succession d'ondes d'ionisation guidées par un
canal d'hélium créé en faisant circuler de I'hélium dans un tube diélectrique qui s'ouvre dans
l'air ambiant. Les décharges qui sont a I’origine de la formation des ondes d’ionisation sont
générées dans le tube en appliquant de la haute tension sur des électrodes annulaires collées sur
le tube diélectrique. La simulation de tels dispositifs est trés complexe a cause de la cinétique
chimique d’interaction dans les mélanges hélium — air et de la dynamique des ondes d’ionisation
qui propagent de trés forts gradients de densité et de champ €lectrique. Ainsi, d’une part, tous
les parametres de la décharge dépendent a la fois de la composition du mélange mais aussi de
I’énergie des électrons et, d’autre part, la simulation des ondes d’ionisation nécessite un
maillage spatial resserré sur de grandes distances et la modélisation de 1’écoulement pour

estimer les variations des concentrations He-Air.

En plus de I’introduction et de la conclusion, cette thése s’articule autour de trois chapitres

principaux.

Le chapitre Il rappelle quelques généralités et définitions sur les plasmas pour progressivement
se focaliser sur les caracteristiques des Plasmas Hors Equilibre a la Pression Atmosphérique
(PHEPA) et des exemples d’applications et de résultats dans les domaines biomédicaux. La
derniére partie du chapitre présente sur la base d’une ¢tude bibliographique a la fois
expérimentale et théorique, les principales caractéristiques des jets PHEPA utilisant ’hélium

comme gaz porteur.

Le chapitre 111 décrit le modele 0D de cinétique chimique et les conditions initiales de
simulation pour 1’étude des jets de plasma en prenant en compte la dilution de I’hélium dans
I’air. Nous présentons tout d’abord la modélisation de la cinétique chimique et la méthode de
résolution du systéme d’équations couplées. Un paragraphe est également consacré au calcul
des coefficients de réaction électronique a I’aide des fonctions de distribution électronique et
des sections efficaces. Enfin, nous analysons les résultats des simulations 0D a des différents

endroits d’un jet d’hélium en fonction d’une certaine concentration préalable de Oz (0%, 0,5%
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et 1%). Les résultats sont confrontés a des mesures expérimentales pour validation et

interprétation.

Le chapitre IV présente le modele 2D des jets de plasma réalisé a I’aide du logiciel COMSOL
qui permet de coupler la dynamique des décharges avec 1’écoulement de I’hélium dans I’air.
Les données de base (de transport et de réaction) sont calculées dans le cadre de cette thése en
fonction de la composition du mélange hélium-air et de I’énergie moyenne des électrons par la
résolution multi-termes de 1’équation de Boltzmann. Les résultats du modéle sont tout d’abord
confrontés a des résultats experimentaux et de simulation extraits de la littérature. La capacité
du modgele est ensuite testée pour résoudre la propagation d’une onde d’ionisation dans I’hélium
pur puis dans un mélange hélium-air avant d’étre utilis¢é pour simuler la formation et la
propagation d’une onde d’ionisation a I’intérieur d’un tube diélectrique dans une configuration

expérimentales développée au LAPLACE.

Enfin, une conclusion générale présente les résultats principaux de notre étude et envisage les

perspectives, a court et moyen termes, de ce travail.
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Chapitre 11 : Généralités et état de I’art

1.1 Introduction

Ce chapitre a pour objectif de rappeler quelques éléments de base sur les plasmas et leur
classification pour progressivement se focaliser sur les plasmas froids hors équilibre a la
pression atmosphérique et leur utilisation dans le domaine biomédical. Plusieurs exemples
d’applications illustrées par des résultats issus de la littérature sont également présentés. Un
dernier paragraphe est dédié aux caractéristiques et aux propriétés des jets de plasma hors
équilibre générés a partir d’un flux d’hélium qui s’étend dans I’air ambiant. L’analyse s’appuie
sur une étude bibliographique a la fois expérimentale et de simulation et constitue un état de
I’art des propriétés physico-chimique de ce type de jets étudié dans le cadre de cette thése. Le
bilan permet de fixer les ordres de grandeurs des différents parametres tels que la vitesse des
ondes d’ionisation, la concentration des différentes especes et de mieux comprendre 1’influence
des parametres électriques et de flux de gaz (vitesse initiale et composition) sur le

comportement des jets.

I1.2 Généralités sur les plasmas

D’une fagon générale, un plasma est un gaz ionisé constitué¢ d’espeéces chargées, d’especes
neutres et de photons. Sa charge totale est nulle. Le plasma est souvent référencé comme le 46
état de la matiére, faisant suite aux états solide, liquide et gazeux. Le passage d'un état gazeux
au plasma est réalisé par un apport d'énergie qui peut provenir d’une source de chaleur, d’un
bombardement de particules ou en appliquant un champ électrique et/ou électromagnétique de

forte amplitude [Ra- 1].

Les plasmas se divisent en deux grandes catégories : les plasmas chauds et les plasmas froids.
Les plasmas chauds représentent 99% de la matiere dans I’univers car ce sont les composants
essentiels des étoiles. Ils sont composés d’électrons, de protons, de neutrons, d’atomes et de
photons. lls sont caractérisés par une tempeérature tres élevée pouvant atteindre le million de
degré. lls peuvent étre formés artificiellement sur terre dans des réacteurs tres spécifiques par

confinement magnétique (Tokamaks) ou confinement inertiel (Laser MégaJoule) [Pi-1].
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Les plasmas froids, par opposition aux plasmas chauds, possedent une température relativement
plus faible (pouvant atteindre 10* K). Ils sont composés d’¢électrons, d’atomes et de molécules
(neutres, chargées, excités) et de photons. Dans la nature, on les retrouve sous forme d’aurores
polaires (boréales et australes) ou sous forme d’éclairs ou de sprites (dans la haute atmosphére).
Dans les laboratoires et dans 1’industrie, ils sont créés au sein de dispositifs alimentés par une
source extérieure d'énergie électromagnétique (DC, AC, RF ou micro-onde). Les plasmas froids

sont eux méme divisés en deux grandes familles :

e Lesplasmas froids thermiques (ou a I’équilibre thermodynamique) pour lesquels les
températures des électrons et des especes lourdes (ion, neutre) sont les mémes. lls
sont formés a la pression atmosphérique ou a des pressions supérieures (il faut que
les fréquences de collision entre les espéces soient suffisamment importantes).

e Les plasmas froids non-thermiques (ou hors équilibre thermodynamique) pour
lesquels la température des électrons est trés supérieure a celle des espéces lourdes.

Ces plasmas peuvent étre créés sur une large gamme de pression.

Les plasmas froids peuvent étre caractérisés par differents paramétres comme par exemple le
degré d’ionisation, le libre parcours moyen, la tempeérature des especes qui le compose, la

longueur de Debye, la réactivité chimique et la distribution en énergie des électrons.

1. Le degré d’ionisation a est un parametre permettant de définir 1’état d’ionisation d’un
plasma et de le classer. 1l est défini par le rapport entre la densité des espéces chargées

n; et la densité totale des especes (chargées et neutresn,,) : (équation 11.1)

N T (L
n; +Tln

Quand ce parametre est proche de 1, le plasma est considéré a 1’équilibre
thermodynamique et la température des différentes especes qui le compose est de I’ordre
de 10* K. Lorsque ce paramétre est faible, de ’ordre de 10, le plasma est faiblement

ionisé. Dans ce cas, le plasma est hors équilibre thermodynamique. Cela indique que la
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température des électrons est de I’ordre de 10* K mais que la température des espéces
lourdes est proche de la température ambiante.

Le libre parcours moyen A est la distance moyenne qu’une particule parcours entre deux
collisions successives. Il dépend fortement de la densité du gaz. Si la pression est élevée,
le libre parcours moyen est faible et donc les fréquences de collisions sont importantes.
Dans ce cas, le plasma a tendance a rester confiné (le nombre important de collisions
limitant I’expansion du plasma) et a se thermaliser (I’énergie gagnée par chaque espece
se redistribue rapidement entre espéces grace aux collisions). Il est donc assez naturel
d’obtenir des plasmas froids thermiques et confiné a la pression atmospherique. A
I’inverse, si la pression diminue, le libre parcours moyen augmente et les électrons tres
énergétiques ont plus de difficulté a transmettre leur énergie aux autres especes car le
nombre de collisions est plus faible. Il est donc assez naturel d’obtenir des plasmas
froids hors équilibre et étendu a des pressions faibles.

La température du plasma est définie comme la moyenne des températures des especes
qui le composent. Du fait du rapport des masses, les transferts d'énergie des électrons
vers les neutres sont tres faibles mais tres efficaces entre les ions et les neutres. De ce
fait, on considére tres souvent plusieurs tempeératures : La température électronique Te ,
la température ionique T; et la température des neutres Tn. Dans un plasma froid a

I’équilibre, on a :
T,=T,=T, (1.2)
Alors que dans un plasma froid hors-équilibre :

T; 1.3
T;=T,et —K1. (11-3)
Te
La longueur de Debye A, est une distance caractéristique de la non-neutralité dans un

plasma. La neutralité électrique des plasmas est seulement vraie de fagon
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macroscopique sur I’ensemble du plasma. Sur une distance de 1’ordre de A, cette regle
de neutralité peut étre violée. Un gaz ionisé sera considéré comme un plasma si sa
longueur de Debye est beaucoup plus petite que les dimensions physiques du plasma.
L’écart a la neutralité existe donc entre un plasma et les surfaces d’une enceinte
(incluant les électrodes). Cette zone s’appelle la gaine. La gaine entre un plasma et une
surface est donc une interface abrupte entre le volume du plasma et les électrodes, ou
toutes autres surfaces présentes dans le réacteur [Bo-2].

5. La réactivité dans un plasma définit les applications potentielles de son utilisation. Les
réactions typiques dans le volume d’un plasma sont montrées dans le Tableau 1. La
composition d’un mélange gazeux couplée aux types d’excitation électromagnétique et
aux designs des ¢électrodes et du réacteur permet d’orienter 1’utilisation du plasma formé
en fonction des applications (émission de photons pour I’éclairage, la génération de
radicaux pour le traitement de surface et la dépollution, la génération d’ions et d’especes
excités pour la gravure, I’attachement d’électrons pour augmenter I’isolation électrique,
etc.).

Formation d’ions positifs e + AB — AB*+ 2e lonisation
et d’électrons

e+ AB > A+ B*+2e lonisation dissociative
Formation d’ions négatifs e + AB — AB- Attachement électronique

e+AB > A+B" Attachement dissociatif
Pertes de  particules e+ AB"— AB Recombinaison électron-ion
chargées

AB*+ CD— AB + CD Recombinaison ion-ion
Formation d’états excités e + AB — e + AB* Excitation électronique
Formation de radicaux e+AB>A+B+e Dissociation chimique
Création de photons AB* - AB + hv Désexcitation radiative spontanée
Cinétique chimique A+CD—>AC+D Réaction avec des radicaux

Tableau Il. 1. Classes typiques de réactions dans le volume d’un plasma.
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6. La fonction de distribution en énergie des électrons (EEDF pour Electronic Energy
Distribution Function) donne en chaque point du plasma la répartition en énergie des
¢lectrons ¢’est-a-dire quelle proportion d’électrons posséde une énergie donnée. Par
exemple, si a un endroit du plasma une proportion importante d’électrons posséde une
énergie supérieure au seuil d’ionisation du gaz, c’est une zone active d’entretien du
plasma par la formation d’électrons et d’ions. La fonction de distribution est tres riche
en information car elle permet de déduire toutes grandeurs moyennes mesurables dans
un plasma (tempeérature, réactivité, vitesse, flux de chaleur, etc.). Elle est obtenue le plus
souvent par calculs mais peut étre mesurée sous certaines conditions a 1’aide d’une
sonde de Langmuir. Dans un plasma a 1’équilibre thermodynamique, la fonction de
distribution est de type Maxwellienne. C’est souvent cette fonction qui sert de référence.
Cependant, pour des plasmas hors équilibres, il est nécessaire de calculer les fonctions

des distributions pour chague mélange de gaz et chaque énergie moyenne des électrons.

Dans ce manuscrit de thése, on s’intéresse aux plasmas froids hors équilibre a la pression
atmosphérique qui ont la capacité de produire de nombreux radicaux libres engendrant une

chimie riche et variée a température ambiante.

11.3 Les plasmas hors equilibre a la pression atmosphérique
(PHEPA) pour les applications biomédicales

Les PHEPA sont utilisés dans diverses applications comme par exemple la modification de
I’état de surfaces, la production de lumiére, la décontamination biologique et chimique de
solides ou de fluides, le nettoyage et le traitement des matériaux, ... ([El-1], [La-4], [Lu-5],
[Ka-2], [Ko-1], [Ma-1], [Mi-1], [Mo-1], [Br-5]). Grace a leur faible température (généralement
inférieure a 40°C), ces plasmas peuvent étre appliqués directement sur des surfaces sensibles a
la température sans les endommager d’ou leur intérét dans le domaine biomédical (comme la
cicatrisation des tissus, la coagulation sanguine, les traitements antibactériens et anti-tumoraux,
...). Un autre intérét de leur utilisation vient du fait qu’il n’est pas nécessaire de mettre en ceuvre

un systéme de pompage de gaz.
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Les PHEPA sont générés par des décharges qui nécessitent I’application d’une différence de
potentiel de grande amplitude entre deux électrodes afin de générer un champ électrique
suffisamment intense pour ioniser le gaz. Dans ces conditions et sans précautions particulieres,
la décharge conduit naturellement a la formation d’un arc électrique. Pour obtenir les conditions
du hors équilibre, plusieurs solutions sont possibles. On peut par exemple appliquer des
impulsions tres courtes de haute tension pour amorcer les décharges et les avorter avant qu’elles
ne forment un court-circuit avec les électrodes. On peut également prévoir un trés fort rayon de
courbure sur une électrode pour localiser et contraindre la zone active des décharges par effet
de renforcements des lignes de champ (principe des décharges couronnes [Au-1]). Il est
également possible de déposer un isolant sur une ou deux électrodes pour favoriser le dép6t de
charges et induire une barriere dié¢lectrique empéchant le passage a ’arc électrique (principe
des décharges a barrieres diélectriques ou DBD [Ku-1]). Les PHEPA peuvent se développer un

volume (cas des décharges couronnes et DBD) mais également en surface (cas des DBD).

Pour les applications biomédicales, les dispositifs plasmas peuvent étre classés en deux grandes
catégories : Ceux permettant un contact direct de la surface a traiter avec le plasma et ceux
induisant un traitement indirect, la surface étant en contact avec un flux de gaz activé en amont
par un PHEPA.

Dans le cas d’une application direct du plasma, les tissus ou organismes constituent (en tout ou
en partie) une des électrodes du dispositif et sont donc directement soumis a la décharge
électrique [De-1] [Ca-1] [Tu-1]. Un courant peut ainsi traverser les tissus vivants sous forme
d'un petit courant de conduction, d'un courant de déplacement ou des deux. Le courant de
conduction doit étre limité afin d'éviter tout échauffement ou stimulation électrique des
muscles. Le traitement direct soumet la surface des tissus aux flux de toutes les especes
(radicaux, especes excitées et chargées) du plasma sans distinction, aux rayonnements Ultra-
Violet (UV) et au champ électrique. Ce type de traitement utilise généralement des décharges
a barriére diélectriques a électrodes flottantes (FE-DBD). L’électrode haute tension est
recouverte par un diélectrique (du verre par exemple) et ’autre électrode est la surface cible de

traitement comme la montre la figure 11.1 [Tu-1].
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Treatment Target
<the Floating Electrode

FE-DBD Insulated Electrode

Figure Il. 1. Photo présentant la décharge plasma entre un diélectrique et un pouce en utilisant une
électrode flottante [Tu-1].

Dans le traitement plasma indirect, la décharge électrique se produit entre deux électrodes
externes puis les especes actives de longue durée de vie sont dirigées vers la surface de
traitement par un flux gazeux (qui peut étre auto-generé). On parle alors de jet de plasma hors
équilibre a la pression atmosphérique (JPHEPA). Ce type de traitement utilise principalement
les propriétés actives des atomes et des molécules neutres genérés dans le plasma et implique
un flux de charge électrique tres faible a la surface. La figure 11.2 montre deux dispositifs
indirects. L’un consiste a faire circuler un flux d’hélium dans un tube de verre recouvert par
deux électrodes annulaires. L’image montre la sortie du tube ou le flux d’hélium, préalablement
activé dans le tube, s’étend dans I’air libre et atteint la surface a traiter (ici le doigt). 1l existe
une diversité¢ de dispositifs de ce type avec différents design d’¢lectrodes et d’alimentation
(pulsée, AC, RF, ...) [Lu-4]. Ces dispositifs génerent des décharges a barriére diélectrique et
des ondes d’ionisation qui quittent ’espace inter-électrode et se propage dans le mélange
hélium-air en dehors du tube. L’autre dispositif est composé d’une pointe de trés faible rayon
de courbure portée a une haute tension continue et entourée par une électrode reliée a la masse.
Ici, les décharges apparaissent dans I’air et le flux de gaz est auto-généré permettant de
transférer les espéces excités et radicalaires vers la surface a traiter [Ma-3]. Ce dispositif génere

des décharges de type couronne et une succession de streamers.
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(a) (b)

Figure 1l. 2. Photo d'un jet de plasma froid utilisant I'hélium [De-2] et d'un jet corona [Ma-3].

On peut noter qu’il n’existe pas de dispositif universel efficace pour toutes les applications
d’autant plus que pour une application donnée, il faut tenir compte des effets de couplage entre

le dispositif plasma et la surface biologique a traiter [Al-3], [Ch-3].

Les JPHEPA sont trés utiles dans de nombreuses applications biomédicales comme la
stérilisation, le traitement des cellules cancéreuses ou encore ’aide a la cicatrisation. On donne
ci-dessous quelques exemples d’applications étudiées dans le domaine de la médecine et de la

biologie montrant les capacités de ce type de plasmas.

[1.3.1 Traitement par plasma froid a pression atmosphérique des micro-
organismes

Les dispositifs classiques utilisés pour la décontamination biologique et la stérilisation des
instruments médicaux emploient des réactifs chimiques toxigues nécessitant des précautions
d’utilisation importantes ou des dispositifs impliquant des températures élevées. Ces dispositifs

ne peuvent donc pas étre utilisés sur la peau ou sur des instruments médicaux thermosensibles.

Par contre, les plasmas froids a la pression atmosphérique sont caractérisés par la génération
d’espéces actives qui peuvent inactiver des micro-organismes sans effets thermiques. Cela
permet I’application des plasmas directement sur les tissus vivants, les biomatériaux et les

instruments médicaux thermosensibles.
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Dans I’article [La-3], M. Laroussi et al. ont pu montrer que 1’exposition a un jet de plasma des
cellules d’E. Coli a I’état planctonique (cellules intestinales chez les mammiféres) les a
endommagées, a un point tel que l'intégrité de la membrane était largement affectée comme le
montre la figure 11.3.

Figure Il. 3. Image prise par microscopie a balayage électronique de cellules d’E. Coli
(a) non traitées et (b) traitées par plasma froid [La-3].

La figure I1.4, issue de Iarticle de Yousfi et al. [Y0-2], présente un exemple d'inactivation de la

bactérie E. Coli a I’état planctonique en utilisant un jet de plasma corona.

100

104

—a— Plasma off, T = 40°C
—v—Plasma on,d =5mm, T =20°C
0.1+ —eo—Plasma on,d =5 mm, T =40°C

Pourcentage des bactéries survivantes (%)

o 5 10 15 2 25 30 35
Temps d'exposition [min]

Figure Il. 4. Pourcentage des bactéries survivantes en fonction du temps d'exposition pour T=20 °C
et T=40 °C du substrat du verre et pour une distance entre la pointe du jet de plasma et le film
bactérien égale a 5 mm [Yo-2].
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Il est observé que I’inactivation bactérienne est renforcée en présence d'un petit échauffement
du substrat (T=40 °C). Ce méme jet a également était appliqué sur des biofilms [Ma-3]. La
population bactérienne a dans ce cas diminué d’un facteur 100 a 1000 montrant 1’effet
protecteur de la matrice du biofilm. Un autre article de N. Abramzon et al. [Ab-1] a montré que
les plasmas froids peuvent détruire des biofilms de la bactérie Chromobacterium violacum qui
se trouve naturellement dans I'eau et le sol des régions tropicales et subtropicales du globe.

11.3.2 Traitement par plasma froid a pression atmosphérique des plaies et des
ulceres

Dans ce domaine, la raison principale qui retarde ou interdit la cicatrisation des plaies et des
ulcéres est I’infection provoquée par les micro-organismes normalement traités par des
antiseptiques locaux, par des antibiotiques ou par un nettoyage chirurgical. Ces traitements
n’arrivent pas toujours a donner des résultats satisfaisants. Le traitement par plasmas froids a
pression atmosphérique peut accélérer la guérison des plaies et des ulcéres. Quelques effets de

traitement par plasmas froids a pression atmosphérique sont presentés ci-dessous :

e La décontamination des plaies :

Grace a la capacité de certains dispositifs a base de plasmas froids, des micro-
organismes néfastes pour le corps peuvent étre tués sans affecter les cellules saines.

e [L’inactivation et destruction des biofilms bactériens

Le biofilm est un groupe de micro-organismes comme les bactéries dans laquelle les
cellules se collent les unes aux autres sur une surface. Dans ’article de M. Vleugels
et al. [VI-1], il a été montré qu’un plasma froid d’hélium et de dioxygene peut
inactiver des biofilm de bactéries « pantoea agglomerans » que 1’on trouve chez les
animaux et ’homme dans les plaies, le sang et les urines (c’est une bactérie que I’on
peut également trouver a la surface des plantes, des graines, dans le sol et dans
I’eau).

e La réduction des odeurs des plaies :

La mauvaise odeur des plaies est causée par les bactéries qui résident dans les tissus

nécrosés. Il s’agit habituellement de microbes multiples contenant a la fois des

14



Chapitre Il : Généralités et état de [’art

bactéries anaérobies et aérobies. Ce sont en grande partie les bactéries anaérobies
qui émettent la putrescine et la cadavérine causant les odeurs nauséabondes.
Certaines bactéries aérobies, comme la Proteus et la Klebsiella peuvent aussi
produire des odeurs désagréables. Les traitements par plasmas froids diminuent

I’émission de ces odeurs en tuant les bactéries qui les produisent. [Be-1]

11.3.3 La coagulation du sang par plasma froid a pression atmosphérique

La capacité de ’organisme a faire coaguler le sang est essentiel a I’étre humain. Le processus
de coagulation entraine la fermeture des blessures afin d'empécher la perte d’une quantité de

sang trop importante.

Les travaux expérimentaux de Fridman et al. [Fr-2] montrent que le traitement par plasma froid
a pression atmosphérique accélére la coagulation du sang. La figure 11.5, issue de Iarticle,
présente deux gouttes de sang prises d’un donneur en bonne santé et placées sur un substrat en
acier. La goutte a droite se coagule naturellement pendant 15 min, alors que la goutte a gauche,
traitée par un plasma froid a pression atmosphérique pendant 15 s, coagule en moins d’une

minute sans aucun dommage tissulaire.

(b)

Figure Il. 5. Photo de deux gouttes de sang prises 1 min apres les avoir placées sur un substrat en
acier. La goutte a gauche est traitée par plasma froid a pression atmosphérique pendant 15 s.
La goutte a droite n'est pas traitée [Fr-2].
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11.3.4 Un exemple de traitement par plasma froid a pression atmosphérique d’un
cancer : le cancer mélanome de la peau

Ce type de cancer de la peau apparait dans les mélanocytes ou cellules pigmentaires qui se
trouvent dans 1I’épiderme. Les mélanocytes normaux sont présents sous forme disséminée sur
toute la peau. lls peuvent également étre réunis en petits amas et forment alors des taches
pigmentées. On parle de mélanome lorsque ces cellules se transforment en cellules cancéreuses.
La tumeur maligne qui en résulte va se présenter comme une tache pigmentée qui grandit ou

grossit et change de couleur.

Un autre article de Fridman et al. [Fr-3], a montré que les cellules de mélanome, traitées par
plasmas froids, présentent immédiatement des signes de nécrose cellulaire. Cependant, les
cellules restantes ayant survecu au traitement ne se comportent pas comme les cellules non
traitées. La tendance générale observee dans les cellules traitées est qu'elles continuent a mourir

plusieurs jours apres le traitement.

La figure 11.6, présente une observation de groupes de cellules traitées par plasma pendant 5 s
et observees pendant une période de 3 jours apres le traitement. Un modele émergent apparait
lorsque le taux de croissance des cellules traitées est altéré et que le nombre de cellules

inactivées augmente considérablement.

La figure 11.7, montre le pourcentage de cellules inactivées (mortes) parmi les cellules non-
traitées et traitées par plasmas froids pendant 5 s. Ainsi, il a été observé gu'un traitement par
plasma de 5 s n'inactive pas les cellules immeédiatement. Cependant, la croissance cellulaire
ralentit considérablement et le nombre de cellules mortes augmente 24 h apres le traitement, ce
qui indique une mort cellulaire longue [Fr-3]. Il a été montré que la mort cellulaire se fait par

apoptose.
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Figure 1l. 6. Résultats de I'observation des cellules traitées par plasma froid pendant 5 s

et non traitées dans une période de trois jours [Fr-3].
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Figure 1. 7. Résultats de I'observation des cellules traitées et non traitées pendant une période

de 3 jours [Fr-3].
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11.3.5 Activation d 'un milieu par plasma pour le traitement du cancer

L’application directe d’un jet de plasma sur la peau est possible mais devient difficile lorsqu’il
s’agit de traiter des tumeurs présentes sur d’autres organes internes par exemple. Dans ce cas,
il est possible d’activé un milieu par plasma puis d’injecter ce milieu activé directement dans
la zone cancéreuse a traiter. Le milieu activité porte le nom de PAM pour Plasma Activated
Medium. La figure 11.8 issue de ’article [Ju-1] montre un bilan des étapes d’inactivation de

cellules cancéreuses du colon regroupées sous forme de sphéroides lors d’une étude in-Vitro.

On utilise ici un jet de plasma d’hélium pour activer le milieu durant 120 s puis on place dans
le PAM un sphéroide d’environ 400 pm de diametre modélisant une tumeur cancéreuse du
colon. Au bout d’environ 2 h, on observe une diminution de la production de I’adénosine
triphosphate (ATP) dans les cellules (nucléotide indispensable dans la biochimie du vivant)
suivie au bout de 4 h de dommages a I’ADN puis d’un disfonctionnement des mitochondries
dans les cellules avec 1’apparition au bout de 6 h de morts cellulaires par apoptose et nécrose.
Cette cascade d’événements conduit in fine a un détachement des cellules sur le bord du

sphéroide et donc a une diminution de son volume.

Globalement, les sphéroides en contact avec le PAM croissent moins vite et perdent de leur
volume. Ces effets peuvent étre augmentés en remplacant le PAM tous les 2 jours par exemple,
en cumulant plusieurs traitements (électroporation + PAM, rayonnements ionisants + PAM,
etc.). Récemment, des études publiées en in vivo sur souris ont montré ’'intérét des PAM dans

le traitement de cellules cancéreuses du pancréas [Ha-2].

L’étude bibliographique montre que beaucoup de dispositifs de JPHEPA utilisent I’hélium
comme gaz vecteur. Cette thése se focalise donc sur ces dispositifs et plus particulierement sur
leur modélisation. Ainsi, dans la section suivante, nous allons nous concentrer sur 1’état de 1’art
de la compréhension des phénomenes physico-chimique au sein de ces jets et leurs principales

caractéristiques.

18



Chapitre Il : Généralités et état de [’art

Mitochondrial dysfunction

Spheroids volume (um’)

L

o DNA damage Wours e PAM Tretment
PAM treatment Judee et al, Sci. Rep. 6:21421 (2016) Mitochondrial superoxide production Volume loss due to cell
He plasma ; T,,,, = 1205 1 _l detachment
[oh 1h ah 5h 6h ..24h >
—_—
; Apoptosis i
ATP depletion ABOPLOS'S Necrosis
[+N
ee 100
g<c
T § 75
53
E E 50 Caspases 3/7 Loss of plasma
s = activation membrane integrity
24 25 \_}
0

0 2 4 6 22 24
Hours after PAM treatment

Figure 1. 8 Résumé de la cascade d’évenements conduisant & la mort cellulaire et & la réduction du
volume d’un sphéroide de cellule cancéreuse du colon baignant dans un milieu activé

par plasma (PAM) [Ju-1].

I1.4 Caractéristiques physiques et propriétés des JPHEPA
utilisant I’hélium comme gaz vecteur

Dans la section précédente, on a présenté les plasmas et leurs utilités dans le domaine
biomédical. Dans la suite, des observations expérimentales et de simulation du jet de plasma
seront décrites afin de mieux comprendre leurs propriétés physiques et chimiques lors de leur

formation et leur propagation avant d’atteindre la zone a traiter.

11.4.1 Les ondes d’ionisation

L’aspect continu du jet de plasma d’hélium observé a I'eeil nu (voir la figure 11.2) correspond
en fait & une succession rapide d’ondes d'ionisation qui propagent des électrons énergetiques ce
qui a été montré par différentes expériences en réalisant des imageries rapides (ICCD) du jet de
plasma le long de sa direction de propagation [Lu-1], [Lu-2], [Y0-1], [Sa-1], [Sh-1], [Ja-1]. Ces

ondes d’ionisation ont parfois été nommées « balles de plasma » [Lu-2], [Bo-1].
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La figure I1.9, issue de I’article [Yo-1], montre un JPHEPA dans I’hélium. Deux électrodes
annulaires sont scotchées autour d’un tube de quartz et un flux d’hélium passe dans le tube de
gauche & droite avant de sortir a I’air libre. La photo montre la décharge électrique entre les

deux électrodes et le jet qui s’étend dans ’air libre aprés la sortie du tube a droite de la photo.

Digital

ICCD camera Spectrometer
oscilloscope

Figure Il. 9. JPHEPA dans I’hélium et schéma du dispositif expérimental [Yo-1].

La figure 11.10 montre le courant enregistré au cours de I'évolution temporelle de I'impulsion
de tension (amplitude 5 kV, 500 ns de largeur et environ 80 ns de temps de montée ou de
descente). En couplant ces mesures avec les images rapides (ICCD) du jet de plasma, montré
sur la figure 11.11 issue du méme article, on remarque que deux ondes d'ionisation sont générées
le long de I’axe du tube de quartz pour chaque impulsion de tension :

e La premiére onde d'ionisation apparait au cours du temps de montée de l'impulsion de

tension et se propage sur une distance longue a I'extérieur du tube (entre 80 ns et 580 ns).

e La seconde onde d'ionisation (plus lumineuse) présente une extension radiale plus grande

et est formée pendant le temps de descente de I'impulsion (a partir de 600 ns) dans un

mélange pré-ionisé par le passage de la premiére onde.
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Figure 1. 10. La tension appliquée (courbe noire) et le courant enregistré (courbe bleue)
lors de la propagation de l’onde d’ionisation [Yo-1].

Figure Il. 11. Les photos ICCD prises afin de souligner la forme discréte du jet de plasma déja
présentés dans la littérature comme une succession des d’ondes d'ionisation [Yo-1].
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Ces ondes d’ionisation propagent de facon périodique (a la fréquence des impulsions de
tension) des électrons énergétiques qui excitent le milieu pour former des radicaux chimiques

et des especes excités de longue durée de vie.

11.4.2 Aspect annulaire des ondes d’ionisation

Afin d’obtenir les caractéristiques précises de la structure des ondes d’ionisation, une caméra
(ICCD) a été placée en face du jet de plasma. Une étude a été réalisée par R. J. Leiweke et al.
[Le-1] avec de I’hélium pur choisi comme gaz d’écoulement. Des impulsions unipolaires de
haute tension de 12 kV ont été utilisées a une fréquence de répetition de 5 kHz. Les résultats
montrent que la décharge est initiée a l'intérieur du tube de verre avec une morphologie

annulaire, comme la montre la figure 11.12 en z = -2 mm (la sortie du tube est en z = 0 mm).

Intensité
t= Ons 10 ns 20 ns 30 ns 40 ns g Toaise pgro
rtat=
z=-2mm omm 2 mm 4mm 6 mm rapport a ns

He 707 nm
Pure He

Figure 1l. 12. Les séquences d'image ICCD (intensité normalisée par rapport at= 30 ns [Le-1].

A Tintérieur du tube, la morphologie de la décharge semble étre déterminée par les conditions
limites du diélectrique caractéristique d’une décharge de surface. En dehors du tube (t > 10 ns),
la décharge continue de se propager comme un anneau avec un rayon qui diminue
progressivement en s’¢loignant de la sortie. Cet aspect annulaire représente 1’émission des
especes excitées présentes dans le jet de plasma comme par exemple la molécule N2 excitée
[Ja-2]. Dans I’étude faite par J. Jarrige et al. [Ja-2], les profils radiaux de N2 (second systeme

positif) ont été présentés a différentes positions axiales.
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Figure 11. 13. Profil radial de I'intensité maximale de I'azote moléculaire SPS & 40 mm de la sortie
du tube (bleu), 50 mm (rouge) et 60 mm (vert) (I'amplitude de la haute tension est de 8 kV) [Ja-2].

La figure II.13 montre qu’a 40 mm et 50 mm de la sortie du tube, les pics d'émission sont
décalés radialement par rapport a I’axe du jet, ce qui indique un profil d'émission en forme
d'anneau. Par contre, a 60 mm de la sortie du tube, I'émission du centre augmente (les deux pics
se rapprochent de I’axe de jet) ce qui indique une contraction du jet. On constate qu’en

s’¢loignant de la sortie de tube, I’aspect annulaire tend vers un disque plein.

Ces informations indiquent trés clairement que 1’onde d’ionisation est guidée par I’interface air-

hélium a la sortie du tube.

Dans un premier temps, 1’ionisation Penning (ionisation d’une molécule d’air a partir d’un état
excit¢ de I’hélium) a été considérée comme potentiellement responsable de la structure
annulaire des ondes. L’article [Na-1] explique la structure en anneau des jets de plasma
d’hélium a travers la simulation d’un jet d’hélium a pression atmosphérique injecté dans I’air
en utilisant un modéle de streamer a deux dimensions (2D) et en supposant qu'il existe une

frontiére nette entre I'nélium (a l'intérieur du jet) et l'air (a I'extérieur du jet). Cette simulation
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confirme que I’effet Penning n’est pas responsable de I’aspect annulaire mais le renforce. La
figure I1.14, issue de ’article [Na-1], présente la distribution radiale de la densité des électrons
a des différentes positions par rapport a la sortie du tube.

2:5

|
0.1 0.15
Position radiale [cm]

Figure 1. 14. Distribution radiale de la densité des électrons a différentes positions axiales. Les traits
en pointillés &z = 1 cm de la sortie de tube montrent les résultats sans tenir compte de I'effet Penning
et les traits pleins en tenant compte de [’effet Penning [Na-1]

La figure II.14 montre que sans I’effet Penning le pic de densité ¢électronique est décalé de 1’axe
donc I’aspect annulaire est observé. En tenant compte de I’effet Penning, la valeur maximale
de la densité électronique est plus grande que celle sans effet Penning. Donc ce processus n’est
pas la seule raison de l’apparition de I’aspect annulaire du jet de plasma. L’efficacité
d’ionisation des atomes et des molécules par impact direct avec les électrons reste donc le
processus dominant. Cependant, cette efficacité varie avec la proportion d’hélium-air et
diminue dés que le mélange comprend trop d’air. Des études expérimentales ont également été

réalisées qui confirment cette analyse ([Wu-1], [Lu-3], [Ni-1], [Ch-1], [Ch-2]).
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11.4.3. Vitesse des ondes d’ionisation

Dans les articles [Ja-2], [Sh-2], la vitesse des ondes d’ionisation a été calculée a l'aide de la
position de ’onde d’ionisation sur les images (ICCD). La vitesse du gaz d’hélium a I’entrée du
tube est de 15 m.s™. La figure I1.15 présente le profil de la variation de la vitesse d’une onde
d’ionisation en fonction de sa position par rapport a la cathode (placée en z = 10 mm) pour une
tension appliquée de 8 kV. Différentes phases de propagation peuvent étre identifiées sur la

courbe de vitesse comme le montre la figure 11.15.
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Figure Il. 15. Evolution de la vitesse des ondes d’ionisation par rapport a la cathode placée
en z = 10 mm. L amplitude de la haute tension pulsée est de 8 kV [Ja-2].

Phase | : La vitesse de 1’onde, prés de la cathode, est d'environ 45 km.s™. Lorsque 1’onde se
propage dans le tube, sa vitesse diminue de fagon constante. Cela devrait étre da a la perte

d'énergie de lI'onde ionisante pendant la propagation le long de la surface du tube.
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Phase Il : A quelques millimétres en aval de la sortie du tube, I’onde décélére brusquement
lorsque le jet entre en contact avec l'air ambiant, puis sa vitesse ré-augmente pour atteindre une
valeur proche de la vitesse initiale. Cela indique un changement majeur dans le mécanisme de
propagation, probablement en raison d'une modification du taux d'ionisation et de la vitesse des
électrons a l'avant de I'onde ionisante. En effet, les propriétés des électrons dans les mélanges

hélium-air difféerent sensiblement de celles dans I'hélium pur.

Phase 11l : Aprées quelques millimétres (de 30 a 40 mm), la vitesse de I’onde commence a

diminuer.

Phase IV : Au dernier stade de propagation, la vitesse de ’onde reste presque constante, autour

de 25 km.s™.

Ces mesures permettent de donner un ordre de grandeur de la vitesse des ondes d’ionisation qui
est de ’ordre de 10° m.s™%. Cette vitesse est influencée par le mélange hélium-air et est dans
tous les cas trés supérieure a la vitesse d’écoulement de I’hélium (quelques m.s™). L’écoulement
gazeux et sa composition peuvent donc étre considérés comme statique sur 1’échelle de temps

de la propagation des ondes d’ionisation.

I1.4.4. Influences des parameétres experimentaux sur les caractéristiques du jet de
plasma

Influence de la vitesse de I’écoulement de I’hélium entrant dans le tube diélectrique

L’étude, réalisée par E. Karakas et al. [Ka-1], a montré que la vitesse d’écoulement de I'hélium
traversant les électrodes influe sur la longueur et I'homogénéité du jet de plasma. Les
expériences ont été realisées dans un environnement de laboratoire avec une humidité relative
de 40% et une température ambiante de 23 °C. La tension appliquée aux électrodes est de 6 kV,
la largeur d'impulsion est de 1 ps et le taux de répétition est de 5 kHz. Pour chaque débit
d’hélium, les mesures sont répétées 20 fois pour obtenir une longueur moyenne du jet de
plasma. La figure 11.16 montre la variation de la longueur du jet de plasma en fonction de la

vitesse d'écoulement de I'hélium a I’entrée du tube.
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Figure 1l. 16. Longueur du jet de plasma en fonction de la vitesse d’écoulement d'hélium dans le tube
diélectrique. Les régimes de débit sont détermines par des observations expérimentales utilisant une
caméra (ICCD) [Ka-1].

Trois régimes d’écoulement sont présentés sur la figure : Le régime laminaire, le régime
transition et le régime turbulent. Ils sont déterminés par des observations expérimentales
utilisant des photographies de caméra ICCD. La longueur maximale du jet est obtenue dans le
régime transitoire. Mais, le régime laminaire montre une meilleure stabilité par rapport aux
autres régimes, ce qui est nécessaire dans les applications biomédicales. En plus, dans ce
régime, une augmentation du debit d’hélium entraine une augmentation directe de la longueur
du jet de plasma. Cependant, a des vitesses plus élevées, le flux d'hélium connait des turbulences

[Ka-1].

Il a été montré dans 1’étude faite par N. Mericam et al. [Me-1], que pour obtenir une plus grande
longueur de propagation, la valeur du débit de gaz doit étre proche d’une valeur seuil
(7 L.min? dans I’étude réalisée). A des valeurs de débit plus élevées, la propagation devient
instable, puis commence a diminuer en raison de la turbulence de I'écoulement, comme le

montre la figure 11.17.
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Figure Il. 17. Forme de la propagation d’un jet de plasma pour différents débits : (a) 6.6 L.min™, (b)
8.8 L.min, (c) 11 L.min™ et (d) 13.2 L.min™. La tension appliquée est V = 5 kV [Me-1].

Influence de I’amplitude de la tension pulsée appliquée aux électrodes
Pour un débit constant d’hélium, I’amplitude de la haute tension pulsée appliquée aux électrodes
est également un paramétre affectant la longueur du jet de plasma. Les études [Ka-1], [Ta-1],

[Ch-4], présentent les influences de I’amplitude de la haute tension pulsée sur la longueur du

jet de plasma et sur la fraction molaire de I’hélium. Ceci est visible sur la figure I1.18.
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Figure 11. 18. La longueur du jet de plasma et la fraction molaire d'hélium correspondante minimale
a la pointe du jet de plasma en fonction de la haute tension appliquée pour un débit d'hélium constant
de 8 m.s, une largeur d'impulsion de I s et une fréquence de répétition de 5 kHz. [Ka-1]
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Cette figure représente I'effet de la haute tension sur la fraction molaire d'hélium en bout de jet
pour une vitesse d’écoulement constante de 8 m.s?, une largeur d'impulsion de tension de 1 ps
et un taux de répétition de 5 kHz. Selon cette figure, une augmentation de la haute tension
conduit & une fraction molaire d'hélium minimale plus petite pour maintenir la propagation du
jet. Ce dernier se propagera donc sur une distance plus longue. En d'autres termes, plus la haute
tension augmente, plus I'énergie transférée dans le canal d'ionisation est importante rendant

possible un jet de plasma plus long malgré une fraction molaire d'hélium plus petite.

Dans 1’étude de N. Mericam et al. [Me-1], la figure 11.19 présente la variation de la longueur
du jet de plasma en fonction de la haute tension appliquée pour différents debits gazeux

d’hélium.
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Figure Il. 19. La variation de la longueur du jet de plasma en fonction de ’amplitude de la tension
pulsée appliquée aux électrodes pour différents débits d’hélium.
La largeur d’impulsion de la tension est de 800 ns [Me-1].
On voit sur cette figure que la longueur du jet augmente avec la tension pulsée appliquée, mais
cette longueur atteint une valeur de saturation a partir d’une tension dépendante du débit

d’écoulement d’hélium. D’apres cette figure, on déduit que :
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e Pour des valeurs de débit d’écoulement d’hélium appartenant au régime laminaire,
la valeur de la tension de saturation augmente avec le débit.

e En passant au débit appartenant au régime turbulent, la longueur du jet chute et la
valeur de débit d’écoulement sera petite. Par exemple, pour un débit de
12.21 L.min qui appartient au régime turbulent, la valeur de tension de saturation

est petite (4.5 kV) ainsi que la longueur du jet de plasma (27 mm).

Un autre paramétre sur lequel la haute tension appliquee influe est la vitesse moyenne des ondes

d’ionisation [Me-1]. Cela est visible sur les courbes de la figure 11.20 issues du méme article.

2.5e+5

2.0 e+

1.5 e+b ]

1.0 e+5 |

5.0e+4 |

Vitesse de I'onde d’ionisation [m/s]

=
o

200 300 400 500 600 700 800
Temps [ns]

Figure Il. 20. Variation de la vitesse de ['onde d’ionisation en fonction du temps pour différent
amplitudes de la tension appliquée. Le débit de I’hélium est fixé a 7 L.min™*
et la largeur d’impulsion est de 500 ns [Me-1].
Cette figure montre que lorsque la tension augmente, la vitesse moyenne des ondes d’ionisation
augmente également. La forme de la courbe reste la méme, mais la vitesse maximale est atteinte
plus tot pour des tensions plus élevées. De plus, lorsque la tension augmente, la formation du
jet se produit plus t6t, le temps d'extinction du jet restant inchangé (autour de 700 ns dans ce

cas).
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Le diamétre des jets de plasma est un paraméetre fondamental pour les applications industrielles
et biomédicales. Comme la montre la figure I1.21, le diamétre des ondes d’ionisation peut

augmenter significativement avec la tension appliquée [Ja-2].
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Figure Il. 21. Variation du diamétre des ondes d’ionisation en fonction de la distance a la cathode
pour difféerent amplitudes de la haute tension pulsée appliquée [Ja-2].

A 40 mm de la cathode, les diamétres de 1’onde d’ionisation a 7 kV, 8 kV et 10 kV sont
respectivement de 2.3 mm, 3.1 mm et 4.1 mm. En outre, la taille de I’onde d’ionisation n'est
pas constante pendant la propagation : elle tend a augmenter lorsque le jet entre en contact avec
l'air, puis le diametre du front ionisant diminue a mesure qu’il s'¢loigne de la sortie du tube ce
qui est conforme a la forme conique du jet. A la fin de la pulsation de la haute tension, lorsque

la propagation s'arréte, le diamétre de I’onde d’ionisation diminue considérablement [Ja-2].

Bien que les dispositifs expérimentaux ne soient pas totalement identiques, il ressort toutefois
que I’amplitude de la haute tension influe sur la vitesse des ondes d’ionisation, leur diamétre a

la sortie du tube et la longueur du jet.
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Influence de la largeur temporelle de la pulse de haute tension appliquée aux électrodes

Un autre parametre trés important influencant la longueur du jet de plasma est la largeur
d'impulsion de la tension appliquée [Me-1]. Une augmentation de la largeur de I'impulsion

entraine une augmentation de la longueur du jet de plasma comme on le voit a la figure 11.22.
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Figure Il. 22. Variation de la longueur du jet et le rapport longueur du jet /largeur d’impulsion en
fonction de la largeur d’impulsion de la tension appliquée [Me-1].
La longueur maximale est atteinte pour une largeur d'impulsion de 900 ns, puis la longueur
diminue légerement avec des impulsions plus longues. Entre 200 et 800 ns, I'augmentation de
la longueur du jet est quasi linéaire, ce qui signifie que la longueur et I'énergie déposée dans le
jet sont directement liées. Le rapport entre la longueur du jet et la largeur d'impulsion indique

que la meilleure efficacité est atteinte pour une largeur d'impulsion de 800 ns [Me-1].

32



Chapitre Il : Généralités et état de [’art

Influence de la fréquence de répétition des impulsions de tension

L’¢étude faite par Q. Xiong et al. [Xi-1] a montré que la fréquence de répétition des impulsions
de tension a peu d’effet sur le jet de plasma dans la gamme de fréquence de 1 kHz a 10 kHz.

La figure 11.23, issue de I’article, présente la variation de I'intensité d’émission des espéces

N2 (337.1 nm), N2 (391.4 nm), He (706.5 nm) et O (777.3 nm) en fonction de temps.
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Figure 1. 23. Evolution temporelle des intensités d émission a 1kHz et 10 kHz a) de N2 337.1 nm
(traits pleins), No* 391.4nm (tirets), He 706.5 nm (pointillé) et b) de O 777.3 nm
en fonction de temps (traits pleins) [Xi-1].

D’apreés la figure I1.23, on constate que la fréquence des impulsions n'affecte pas
significativement les intensités d'émission. D'autre part, il est intéressant de noter que I'émission

des quatre espéces apparait beaucoup plus tot pour les fréquences plus élevées.

Influence de la durée du temps de montée

Dans I’étude fait par S. Wu et al. [Wu-2], I’influence de la durée du temps de montée est montrée
expérimentalement. La figure 11.24 montre des photos de la propagation du jet de plasma pour

différentes durées du temps de montée.
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Figure 1l. 24. Photos de la propagation de jet de plasmas pour différentes durées du temps de montée
[Wu-2].

La figure 11.24 montre que la longueur du jet plasma augmente considerablement avec la

réduction du temps de montée des impulsions. Elle est inférieure a 20 mm pour un temps de

montée de 3 us et augmente a 70 mm lorsque le temps de montée de I'impulsion est réduit a

140 ns. Cette observation indique que le temps de montée de I'impulsion a un effet significatif

sur les caractéristiques du plasma [Wu-2].

Influence de l’application d’un champ électrique extérieure

L'application d'un champ électrique externe affecte la dynamique du jet plasma. La figure 11.25
montre un graphique du profil de vitesse de ’onde d’ionisation pour différentes amplitudes
d'une tension continue appliquée a l'extérieur entre deux plaques paralléles au jet. Le champ
électrique E est donc orthogonal a I'axe du jet [Me-1]. On constate que, plus on augmente la
tension continue appliquée sur les électrodes extérieures, plus la vitesse moyenne diminue et le
temps de premiere détection du jet augmente. En outre, il a été observé que la longueur totale
du jet diminue [Me-1]. Un résultat intéressant de cette expérience est le fait qu’on observe que
le jet est dévié dans la direction opposée du champ (vers la tension positive). L’interprétation
donnée est que la charge globale présente dans I’onde d’ionisation est négative. Ces charges
négatives provenant des électrons et des ions chargés négativement comme O3". Ceci est illustré

sur la figure 11.26.
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Figure 1l. 25. Profil de vitesse du jet pour différentes tensions continues appliquées a I'extérieur. Les
tensions continues sont appliquées pour établir un champ électrique continu perpendiculaire
a l'axe du jet. La largeur d'impulsion est de 500 ns [Me-1].

Figure 1l. 26. Images montrant le jet de plasma dévié vers le c6té positif d'une tension continue
appliguée a I'extérieur [Me-1].

Influence de la présence d’impuretés dans le mélange
L’article de Murakami et al. [Mu-1] présente un modele 0D (étude temporelle uniquement) de
cinétiqgue chimique qui simule la réactivité induite par les ondes d’ionisation lors de leur

propagation dans 1’air humide. Le code développé permet la modélisation des mélanges

hélium-air humide avec des phases d'ionisation périodiques correspondant aux passages
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répétitifs des ondes d’ionisation en résolvant un systéme d’équations différentielles du 1* ordre
fortement couplées (il prend en compte 59 espéces réagissant selon 461 réactions). Une étude
paramétrique a eté réalisée en faisant varier le taux des impuretés dans un mélange
He-0.5% de O>. Les entrées du modéle sont la température des électrons et la fréquence de
passage des ondes d’ionisation. La composition initiale du gaz contient les especes neutres He,
02, N2 et H20. La figure 11.27 montre durant 5 ms I'évolution des densités des especes neutres
et chargées produites dans un mélange d’hélium avec 0.5% d’oxygeéne en absence d’humidité
pour (a) des especes oxygénées biologiquement pertinentes, les électrons et le métastable He*,

(b) des ions positifs de I'oxygene et (¢) des ions négatifs de I’oxygéne.
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Figure 1. 27. Evolution temporelle de la densité de différentes especes calculées par le modéle global
en absence d’air et d’humidité ; (a) especes réactives, He métastables et électrons, (b) ions positifs
et (c) ions négatifs [Mu-1].

Une comparaison de la concentration des 59 especes a 5ms montre que parmi les especes
produites, les espéces neutres réactives O, O(1D) et Oz sont de loin les plus dominantes avec
des densités comprises entre 10* et 10 cm?3. L'ion O,* est I'espéce dominante chargée
positivement avec une densité d'environ 2.10*! cm™ tandis que 1’ion O, est I'espéce dominante
chargée négativement avec une densité d'environ 9.10'° cm?3. La densité électronique est

relativement faible et reste & environ 10 cm?,

La figure 11.28 montre I'évolution temporelle sur 5 ms des densités des especes sélectionnées
dans le mélange He-0.5%0: avec I’ajout d'une fraction d'air de 250 ppm a 50% d’humidité

relative. Les évolutions des densités des espéces communes avec ou sans la présence d’une
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faible fraction d’air n’ont quasiment pas changées. Cela est dii au fait que 1'oxygene reste dans
les deux cas la plus grande contribution des espéces moléculaires présentes dans le gaz.

Toutefois, cette faible fraction d’air enrichit le milieu d’une diversité d’espeéces réactives.
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Figure 1. 28. Evolution temporelle de la densité des différentes especes calculées par le modéle
global avec une [’ajout dans le mélange initial He-0.5%02 d’une fraction d'air de 250ppm a 50%
d’humidité relative ; (a) espéeces réactives, He métastables et électrons, (b) ions positifs
et (c) ions négatifs. [Mu-1]
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Figure Il. 29. Les densités de 59 espéces au bout de 5 ms calculées par le modeéle global pour le
mélange He — 0.5% O2 avec une fraction de 250ppm d’air en absence d’humidité (barres bleus)
et en présence de 50% d’humidité (barres rouges) [Mu-1].

Sur la figure 11.29, les barres rouges indiquent la densité des espéces avec 250 ppm d'air a 50%
d'humidite relative et les barres bleues, la densité des espéces en présence d’air sec. L’une des
caractéristiques est que ’ajout d’humidité augmente la diversité des especes produites par le jet

de plasma sans modifier la concentration des especes présentes sans humidité.
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Dans I’article [Br-4], les auteurs ont étudié le role des traces d'impuretés dans I'hélium sur la
cinétique de la décharge en ajoutant 1% d'air, 1% d'azote pur (N2) et 1% d'oxygene pur (O2).

L’ajout de ces impuretés modifie la concentration initiale d’hélium qui passe a 99%. La figure

11.30 montre les différents profils de densité électronique et la vitesse du jet en fonction du

temps en présence différentes impuretés cités précédemment dans 1I’hélium.

(a) Sans impuretés

(b) 1% 02

(c) 1% N2

(d) 1% Air
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Figure Il. 30. Profils de la densité électronique 75 ns aprés le début de ['impulsion avec différentes
impuretés dans le jet d’hélium. La figure de droite montre la vitesse du jet en fonction du temps

pour diverses impuretés dans I'nélium [Br-4].
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Les impuretés ont deux effets principaux sur la cinétique de la décharge. Premiérement, la
présence des impuretés O et/ou N2 crée des voies supplémentaires de perte d’énergie pour les
électrons a cause des collisions électroniques avec ces molécules conduisant a la formation
d’états excités. Il en résulte que moins d'énergie est disponible pour I’entretien du plasma par
ionisation par impact électronique. Le deuxiéme effet des impuretés est 1’apparition d’une
photo-ionisation qui produit & son tour des électrons, ce qui augmente la densité de charge et la

vitesse des ondes d’ionisations (notamment en présence de 1’air).

Apres les 30 premieres ms, on constate que le fait d'ajouter uniquement de I'O2 pur ou du N2
pur entraine une tres faible diminution de la vitesse de propagation du jet. L'ajout d'air (N2 et
0,) accelére la propagation de la décharge dans le tube et le plasma se forme dans un volume
plus important a lI'intérieur du tube par rapport aux autres cas. En dehors du tube, les impuretés
entrainent une légere augmentation de la vitesse de propagation de I’onde d’ionisation. Il ressort
de ces observations qu’une faible quantité d’air rajouté comme impureté joue un role important

pendant la phase initiale de décharge en surface dans le tube diélectrique.

Tableau récapitulatif des influences des paramétres expérimentaux sur les caractéristiques du
jet de plasma

Les parametres expérimentaux | Influences sur les caractéristiques du jet de plasma
La vitesse de 1’écoulement de | En variant la vitesse d'écoulement de I'hélium a ’entrée
I’hélium entrant dans le tube | du tube, trois régimes d’écoulement sont observés :
diélectrique laminaire, de transition et turbulent. La longueur
maximale du jet est obtenue pour le régime transitoire.
Mais, le régime laminaire montre une meilleure
stabilité.
L’amplitude de la tension | Lorsque la tension augmente :
pulsée appliquée aux | La longueur du jet augmente et atteint une valeur de
électrodes saturation a partir d’une tension dépendante du débit
d’écoulement d’hélium.
La vitesse moyenne des ondes d’ionisation augmente
et la formation du jet se produit plus tot.
Le diametre des ondes d’ionisation peut augmenter.
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La largeur temporelle de la
pulse de haute tension
appliquée aux électrodes

Une augmentation de la largeur de I'impulsion entraine
une augmentation de la longueur du jet de plasma.

La fréquence de répétition des
impulsions de tension

La fréquence des impulsions n'affecte
significativement les intensités d'émission.

pas

La durée du temps de montée

La longueur du jet plasma augmente considérablement
avec la réduction du temps de montée des impulsions.

L’application d’un
électrique extérieure

champ

Dans la configuration expérimentale étudiée, le jet est
dévié vers la tension positive donc la charge globale
présente dans 1’onde d’ionisation est négative.

La présence d’impuretés dans
le mélange

La présence d’une faible fraction d’air et I’ajout
d’humidité augmente la diversité des especes produites

par le jet de plasma sans modifier la concentration des
especes présentes sans humidité.

La presence des impuretés O et/ou N2 conduit a la
perte supplémentaire d’énergie pour les électrons et a
I’apparition d’une photo-ionisation qui produit a son
tour des électrons, ce qui augmente la densité de charge
et la vitesse des ondes d’ionisations.

L’ajout de 1'02 ou du N2 entraine une tres faible
diminution de la vitesse de propagation du jet. L'ajout
d'air accélere la propagation du plasma qui se forme
dans un volume plus important dans le tube.

En dehors du tube, les impuretés entrainent une légere
augmentation de la vitesse de propagation de 1’onde
d’ionisation.

Tableau Il. 2. Tableau récapitulatif des influences des parameétres expérimentaux
sur les caractéristiques du jet de plasma

11.5 Conclusion

Ce chapitre nous a permis de mieux comprendre la complexité des phénomenes
physico-chimique qui gouvernent le comportement des JPHEPA d’hélium. Les ondes
d’ionisation générées dans le tube (le plus souvent sous la forme de décharges de surface)
s’extraient a des vitesses de 1’ordre de 10° m.s? et activent chimiquement un mélange hélium-
air dont la composition varie durant le long du trajet de I’onde. Ces ondes sont générées le plus
souvent par des impulsions de tension qui se répétent a des fréquences de 1’ordre du kHz
indiquant qu’elles propagent dans un milieu pré-excité. Ces ondes ont elles-mémes une

influence sur 1’écoulement du gaz pouvant le faire passer d’un régime laminaire a un régime
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turbulent. Les propriétés des ondes d’ionisation dépendent en plus d’un trés grand nombre de

parametres comme I’amplitude des impulsions, leur temps de montée ou encore leur durée.

Globalement, la simulation de ce type de phénoméne est tres complexe. La majeure partie des
simulations proposent des hypotheses simplificatrices comme une frontiére nette entre I’air et
I’hélium évitant ainsi de prendre en compte les propriétés du mélange, I’analyse de 1’onde
uniquement en sortie du tube pour éviter de modéliser ’ensemble de la décharge a I’origine de

la formation des ondes, etc..

Dans tous les cas, il est nécessaire d’aborder le probleme par étapes successives et dans un
premier temps de bien comprendre I’activation chimique du passage des ondes d’ionisation

dans plusieurs configurations de mélange hélium-air.
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I11.1 Introduction

La simulation des jets de plasma dans les mélanges He-Air est complexe notamment parce que
la composition du mélange dans lequel se déplace les ondes d’ionisation varie dans 1’espace et
dans le temps. Cette modification de la composition n’a pas seulement une influence sur la
proportion des espéces neutres dans le mélange mais aussi sur la fonction de distribution en
énergie des électrons. De ce fait, les coefficients de réactions faisant intervenir les électrons
sont des fonctions spatio-temporelles dépendant de la proportion d’hélium dans I’air. Ainsi,
avant de passer a une simulation spatio-temporelle du jet de plasma, il est important de se faire
une idée des réactions chimiques et des espéces a prendre absolument en considération et de
limiter le plus possible leur nombre. Ce type d’études ne peut étre entrepris qu’en utilisant un
modéle de type 0D ou seule 1’évolution temporelle des espéces est prise en compte. Il est
également nécessaire de confronter les résultats des simulations avec des résultats
expérimentaux pour valider la cinétique chimique. C’est ’objet de ce chapitre. La premiére
partie décrit les hypothéses du modele et les conditions de simulation. Le modele est ensuite

entierement explicité avant une présentation détaillée des résultats obtenus.

I11.2 Conditions de simulations et présentation des hypothéses
de calcul

111.2.1 Conditions de simulation

Les conditions de simulation sont celles d’une étude expérimentale menée dans le groupe par
M. Yousfi et N. Merbahi [Yo-3]. Un tube de quartz de 4 mm de diamétre interne et de 6 mm de
diamétre externe est traversé par un flux de 3L/min d’un mélange hélium-argon-dioxygéne
(He-Ar-0). Un systéeme de 2 électrodes annulaires de 2 cm de largeur et séparées de 1 cm
permet d’activer le milieu. La tension appliquée est pulsée (~10kV d’amplitude, ~1us de durée,
~10kHz de fréquence de répétition). La proportion d’argon est fixée a 1% et la proportion de
O2 varie entre 0 et 1% [Y0-3]. L’argon est utilisé comme gaz tampon pour estimer par technique
d’actinométrie la quantité du radical atomique O [Wa-1]. Préalablement, il a ét¢ montré qu’une

faible adjonction d’argon ne modifiait pas significativement le comportement des decharges et
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des spectres émis par les autres especes (en particulier O, N2 et OH). La température des
électrons est estimé a partir du ratio des intensités des especes émissives N2(SPS-5.2) et
N2"(FNS-0.0) [Ze-1]. Les estimations de la température moyenne des électrons et de la densité
des atomes O ont été effectuées a la sortie du tube (z = 0 cm) et a 2 cm de la sortie (z = 2 cm)
le long de I’axe de propagation des ondes d’ionisation pour différentes proportion de dioxygeéne
(0%, 0.5% et 1%) dans le mélange initiale He-Ar-Ox. Les résultats expérimentaux obtenus sont
donnés dans les tableaux et les figures ci-dessous.

[eV] z=0cm |z=2cm
0% O 3.91 3.33
0.5% 0, |[3.49 3.26
1% O 3.4 3.21

Tableau Ill. 1. Energie moyenne des électrons pour différente proportion de O
dans le mélange initial He-Ar (1%)-O- et pour 2 positions a la sortie du tube.

O[em?®] |z=0cm |z=2cm
0% O 1.0 104 5.3 10%
0.5% O 1.4 10% 3.9 10%
1% O 5.8 10% 2.0 10%

Tableau Ill. 2. Densité des atomes O pour différente proportion de O,
dans le mélange initial He-Ar (1%)-O; et pour 2 positions a la sortie du tube.

44



Chapitre 111 : Cinétique chimique 0D
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Figure 11l. 1. Energie moyenne des électrons pour différente proportion de O, dans le mélange initial
He-Ar (1%)-O; et pour 2 positions a la sortie du tube (données de la table 111.1).
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Figure Ill. 2. Densité des atomes O pour différente proportion de O, dans le mélange initial
He-Ar (1%)-O; et pour 2 positions a la sortie du tube (données de la table 111.2).

A la sortie du tube (z = 0 cm), la proportion des différentes especes dans les mélanges est bien
déterminé et est respectivement (99%He-1%Ar-0%0;), (98.5%He-1%Ar-0.5%0,) et
(98%He-1%Ar-1%0,). Par contre, pour par exemple 1% de O initiale et en z = 2 cm, le
mélange est du type {(1-X%) (98%He-1%Ar-1%0>) + X% d’air humide}, le mélange initial
ayant diffusé dans I’air ambiant. On peut remarquer en z = 0 cm, un optimum de production du
radical O pour 0.5% de O2 ajouté bien que 1’énergie moyenne des électrons décroit de fagon

monotone lorsque la proportion de O augmente. En z = 2 c¢m, aussi bien 1’énergie moyenne
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que la concentration d’atomes O décroissent avec I’augmentation de la proportion de O. dans

le mélange initial.

Ces conditions expérimentales vont servir de base a nos conditions de simulation et permettre

de valider la cinétique chimique retenue.

I11.2.2 Prise en compte de [’activation du mélange par les ondes d’ionisation

Dans ce travail, on se sert du modéle 0D de cinétique chimique pour comprendre la cinétique
chimique induite par les jets de plasma d’hélium dans I’air. Les jets de plasma sont constitués
de succession d’ondes d’ionisation guidées par un canal d’hélium. Ce canal d’hélium est créé
dans I’air ambiant via ’hélium passant a travers un tube de quartz qui débouche dans I’air. Tout
le long du parcours de I’hélium dans I’air, la composition du mélange hélium-air varie. Or, les
propriétés du plasma et des ondes d’ionisation sont fortement influencées par la composition
du milieu dans lequel ils se créent et se propagent. Notamment, quand le milieu est trop pauvre
en hélium, ’onde d’ionisation ne peut plus se propager. On peut représenter la forme du jet de
plasma comme un cone dont le rayon diminue en s’¢éloignant de la sortie du tube. La figure III.1
présente un résultat de la simulation montrant 1’évolution de la concentration d’hélium dans
’air ambiant pour un débit de 3 L/min d’hélium dans un tube de 4 mm de diametre interne. La
couleur rouge foncée correspond a 100% d’hélium et la couleur bleue foncée a 0% d’hélium
(c’est-a-dire 100% d’air). On pourrait donc utiliser ce résultat de simulation pour déterminer a
une position donnée la proportion d’hélium-air a fournir en entrée du modele 0D pour étudier
localement les caractéristiques du plasma généré par le passage des ondes d’ionisation.
Cependant le débit initial d’hélium dans le tube est treés fortement influencé par la décharge
elle-méme et la composition du mélange dépend de ce nouveau débit et du régime d’écoulement
induit (laminaire vers turbulent) [Pa-1]. La figure I11.3 ne permet donc pas directement d’établir
un lien entre la position (z = 2 cm dans notre cas) et la composition du mélange a cette position.

La proportion d’hélium-air en z = 2 cm sera donc un premier paramétre d’entrée du modele OD.
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Figure lll. 3. Distribution de la fraction d’hélium a l'intérieur et a l'extérieur du tube.

Chaque onde d’ionisation est un phénoméne tres rapide qui active localement le mélange en
quelques centaines de nanosecondes. Cette onde d’ionisation est entretenue par un phénomene
de charge d’espace a I’avant duquel réside un fort champ électrique. Localement, a Iarrivée
d’une onde d’ionisation, le champ ¢lectrique croit rapidement (en quelques centaines de
nanosecondes) et dés que la charge d’espace atteint un certain seuil, le champ ¢électrique est
écranté et chute a sa valeur dans le canal ionisé laissé a I’arriere du passage de ’onde. Le seuil
de charge d’espace sera le second parameétre d’entrée du modele. Ainsi, dans le modele, le
champ électrique croit en suivant une forme gaussienne de largeur a mi-hauteur de 100 ns. Dés
que le seuil de charge d’espace est atteint, le champ chute rapidement en 10 ns en suivant

également une forme gaussienne.

Enfin, cette opération d’injection d’énergie est répétée a une fréquence de 10 kHz pour prendre
en compte les effets mémoires d’une décharge sur I'autre. Cette démarche permet d’atteindre
un état stationnaire au bout de plusieurs pulses de tension (c’est-a-dire de traversée d’ondes

d’ionisation).
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[11.3 Modeélisation OD de la cinétique chimique
I11.3.1 Mise en équation

La cinétique chimique est I'étude de la vitesse des réactions chimiques ainsi que la variation des
densités des espéces chimiques impliquées dans cette réaction. Le but est donc de déterminer
la variation de densité des especes, induite par la traversée des ondes d’ionisation en différents

points du jet.

Quand les électrons de I’onde d’ionisation interagissent avec un mélange d’hélium-air, ils
perdent leur énergie par collisions inélastiques. Ces interactions forment des ions et des especes
excités. En négligeant les composantes spatiales dans notre probleme, on peut utiliser le modele
0D pour suivre I’évolution temporelle de la densité et de I’énergie de ’ensemble de ces espéces.
L’¢évolution de la densité des différentes espeéces générées est décrite par un systéme
d’équations différentielles couplées [Ma-2]. Ce systeme peut étre écrit sous une forme

générale :

di(t) =
o = /GO0 (1.1)

o 17(t) est le vecteur des densités n;(t) des espéces i (électron, ions, atomes et

molécules a I’état fondamental ou excité).

. f (7i(t), t) est le vecteur des termes réactifs f;(7(t),t) modélisant la création et la

disparition de I’espéce .
Pour une espece i, I’expression de f;(7i(t), t) est donnée par :

fi@(@),t) = Z keinicnac — Z Kp,itapnap (111.2)
c 14

o k. ; est le coefficient de reaction de la réaction chimique a deux corps au temps

t impliqué dans la création de I'espece i.
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e n,.etn,. sont les densités au temps t des deux espéces de la réaction chimique
a deux corps impliquées dans la création de l'espéce i.

e k,; estle coefficient de réaction de la reéaction chimique a deux corps au temps
t impliqué dans la perte de I'espéce i.

e ny, etn,, sont les densités au temps t des deux especes de la réaction chimique

a deux corps impliquée dans la perte de I'espece i.

Dans ce cas, les coefficients de réaction sont exprimés en cm®.s™t. Dans le cas d'une réaction a
trois corps, le coefficient de réaction est exprimé en cm®.s et le terme source correspondant

est le produit d'un coefficient de réaction avec les densités de trois especes en interaction.

Pour mieux comprendre la signification des termes précédents, on peut prendre un exemple
simple avec 2 réactions électroniques. L’ionisation augmente la densité des électrons dans le
milieu tandis que I’attachement consomme des ¢lectrons. Commengons dans un milieu ou on a
une seule réaction d’ionisation, par exemple : e~ + A —» 2e~ + A* . Dans ce cas, 1’équation

d’évolution des électrons est :

dn.(t)

P AGINGING .3

ou k;(g) est le coefficient d’ionisation dépendant de I’énergie moyenne des électrons. Si
I’énergie des électrons et la concentration de ’espéce A sont supposées constantes, il est facile

de trouver n,(t) en résolvant 1’équation différentielle III.3.

On trouve :

N (t) = nypeki®nat (111.4)

La solution montre simplement que la densité des électrons croit de facon exponentielle a partir

d’une densité initiale n,, traduisant la formation d’une avalanche électronique.
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Supposons un milieu o on a deux réactions, une d’ionisation (e + A —» 2e + A%) et une

d’attachement (e + B = B™). Dans ce cas, I’évolution de la densité des électrons s’écrit :

dn,(t)
dt

= k; (@) (O)ny (£) — ko (E)n(Dnp(t) (111.5)

k,(€) est le coefficient d’attachement. Dans ce cas de figure, la concentration des électrons
croit tant que 1’énergie des électrons est suffisamment grande puis 1’attachement prend le relais

pour un seuil inférieur d’énergie entrainant la baisse de la concentration d’¢lectron.

En augmentant le nombre des especes dans un milieu, le nombre de réaction qui ont lieu dans
ce milieu augmente également. En conséquence, le systéme d’équations différentielles sera
fortement couplé et sa résolution analytique sera plus difficile voire le plus souvent impossible.

Nous aurons donc recours a des méthodes de résolution numerique.

La solution numérique d’un systéme d’équations fortement couplées nécessite quelques
précautions afin d'éviter les instabilités numeriques en raison de la rigidité de ces équations.
Dans notre cas, la rigidité vient des différences d’amplitudes des coefficients de réaction
conduisant a des variations de densité sur des échelles de temps trés différentes en fonction des
especes considérées (chargees, excitées, neutres). Ainsi, I'évolution du pas de temps doit étre
adaptée en permanence afin de capturer les fortes variations qui peuvent apparaitre subitement
a tout instant de I'évolution d'une espéce en particulier. Dans notre cas, le pas de temps dt; est

déterminé a chaque instant pour chaque espece i a I’aide de la condition suivante :

n;(t)

U= Eol £ G0, 0

(111.6)

A un instant donné t, le pas de temps dt; qui permet de suivre I'évolution temporelle de I'espéce
i, est choisie de maniére a ce que le taux de variation dn;(t)/n;(t) reste inférieure a une
tolérance donnée &;,; < 1. En d’autres termes, le temps dt qui est choisi pour suivre I'évolution
de toutes les especes d’un temps t a un temps t + dt, correspond a la valeur minimale de tous
les dt; [Ma-2].

50



Chapitre 11l : Cinétique chimique 0D

111.3.2 Détermination des coefficients de réaction

Comme montré dans la section précédente, le calcul de I’évolution des densités nécessite la
connaissance des coefficients de réactions. En cinétique chimique, dans le cas de réactions
impliquant des particules lourdes (le transfert de charge entre ions, la recombinaison entre les
ions positifs et négatifs, le détachement d’électrons, les réactions chimique entre espéces
excitées et neutres), les coefficients de réactions sont tirés de la littérature en utilisant une loi
d’ Arrhenius en fonction de la température du gaz. Cela est possible a cause de I’approximation
des plasmas froids hors-équilibre qui suppose que la température des lourds (y compris des ions
et des espéces excitées) reste égale celle du gaz porteur de la décharge. Les coefficients des

réactions sous la forme Arrhenius s écrivent :

ke (T) = A4, TPre T (111.7)

e Ay, B, et C,, sont des coefficients specifiques a la réaction h.

e T est latempérature du gaz en eV ou Kelvin.

Lorsqu’une réaction fait intervenir au moins un électron dans les réactifs de la réaction
chimique, la vitesse de réaction dépend de I’énergie des électrons et non plus de la température
du gaz. Deux cas se présentent pour le calcul du coefficient de réaction correspondant qui
dépendent de la connaissance ou non des sections efficaces d’interaction électrons-lourds. Si
elles ne sont pas connues ou incertaines, on utilise une loi d’Arrhenius extraite de la littérature

et fonction de I’énergie moyenne des électrons.

Dans le cas de réactions électroniques ou la section efficace est connue, on calcule les
coefficients de réaction d’une maniere plus précise pour une énergie moyenne €lectronique &
correspondant a un champ électrique réduit (E /N) bien déterminé (ou E est le champ électrique

et N la densité du gaz). Ce calcul est fait en calculant I’intégrale suivante :

k(%,m) _ jmzefa(e) VEBR () V de (111.8)
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k : Coefficients de réaction [cmd.s™].

o : Section efficace du processus considéré [cm?].

¢ : Energie cinétique des électrons [eV].

. ¢gm : Fonction de distribution en énergie des électrons pour un champ électrique
v

réduit donné dans un mélange m.
e E/N:champ électrique réduit [Td] avec N la concentration du gaz.

e m, est la masse d’un électron

La section efficace est trouvée dans la littérature et la fonction de distribution est calculée par
la résolution multi-termes de 1’équation de Boltzmann pour un champ électrique réduit donné
[Yo-3]. Dans tous les cas, il faut vérifier au préalable que la fonction de distribution soit

normalisée a savoir :
f % ()Vede=1 (111.9)
o nN™M

Si la condition est vérifiée, I’énergie moyenne & des électrons peut étre tabulée en fonction du

champ électrique réduit :

8_(%,m> =st¢%m(s)\/§ds (111.10)

Comme I’indique les équations I11.8 a 111.10, la fonction de distribution en énergie des électrons
dépend a la fois du champ électrique réduit et de la composition du mélange (dans notre cas la

proportion respective d’hélium, d’argon et d’air humide).

A titre d’exemple, la figure 111.4 montre la variation de la fonction de distribution pour un
champ électrique réduit fixé a 10 Td en fonction de I’augmentation de la proportion de Oz dans
le mélange initiale (He + 1%Ar). La figure II1.5 montre le coefficient d’ionisation de I’hélium

dans les différents mélanges en fonction du champ électrique réduit. Ce coefficient est calculé
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Figure Ill. 4. EEDF des électrons pour un champ réduit de 10 Td et différentes proportions de O,
dans le mélange initial (He+1%Ar).
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Figure lll. 5. Coefficient d’ionisation de I’hélium en fonction de plusieurs mélanges et du champ

électrique réduit.

La figure I11.4 montre que, pour un champ électrique réduit donné (c’est-a-dire pour une énergie

moyenne donnée de la population d’électrons), plus la proportion de Oz augmente dans le
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mélange plus la population d’électrons de faible énergie cinétique augmente diminuant de fait
la proportion d’électrons de plus haute énergie qui sont efficaces pour ioniser les atomes et les
molécules. Ceci se répercute sur le coefficient d’ionisation de I’hélium dont la valeur diminue
a 10 Td lorsque la proportion de Oz augmente (voir la figure I11.5 a 10Td). En fait, I’adjonction
de la molécule de dioxygéne augmente le nombre de processus collisionnels (d’excitation de
O- sur des niveaux rotationnels, vibrationnels, radiatifs, métastables, de dissociation, ...) faisant

perdre de I’énergie aux €lectrons et les rendant de fait moins efficace pour ioniser I’atome d’He.

111.3.3 Descriptif du modele

Le schéma réactionnel complet pris en compte est fourni en annexe. Dans notre cas, 68 especes

sont prises en compte réagissant selon 1155 réactions. Les especes prises en compte sont :

e Lesélectrons
e les espéces neutres
» al’état fondamental (Ar, He, N2, Oz, H20, O3, NO, NO2, NO3, N2O, N203, N2O4s, N2Os,
HO2, O, N, H, Hz, OH, H205),
> sur des niveaux excités métastables (He*, He,*, O(*D), O(*S), O2(a), Oz(b), N(?D),
N(?P), N2(A), Na(a’), N2(B), N2(C)),
e lesions,
> positifs (He*, He2+, H+, H2+, H20+, H30+, O+, Oz+, O4+, N+, NO+, NO2+, N2+, N3+, N4+,
N20", O2*N2, O2"H20, H30*OH, H30"H20, NO*NO, NO*N2, NO*0,),
> négatifs (Hf, O, Oz, O3, Os4, NO, NO2, NO3, NO, 02 H0O, NO2 H20,
NO3z H:0).

Sur la base de ces especes, la cinétique chimique est une compilation des réactions proposées
dans les articles de Kossyi [Ko-3], Murakami [Mu-2], Gaens [Ga-1] et Bourdon [Bo-3]. On
peut noter que ’argon n’est pas pris en compte dans la cinétique chimique présenté en annexe
(il est présent dans les espéces prise en compte pour le calcul des densités initiales de chaque
espece). Son influence est prise en compte uniquement dans le calcul de la fonction de
distribution en énergie des ¢électrons. Pour le reste, on suppose que c’est une espéce tampon qui
interagit peu avec les autres especes du melange. Cette hypothese a été en partie vérifiée
expérimentalement car les spectres d’émission des autres especes du mélange avec et sans 1%

d’argon sont quasiment identiques.

54



Chapitre 11l : Cinétique chimique 0D

En z = 0 cm, 3 compositions sont prises en compte :

e 99%He-1%Ar-0%0; + quelques ppm d’impuretés de Oz, N> et H>O.
e 98.5%He-1%Ar-0.5%0: + quelques ppm d’impuretés de O2, N2 et H20.
e 98%He-1%Ar-1%0; + quelques ppm d’impuretés de Oz, N2 et H>O.

Les impuretés sont présentes initialement dans les bouteilles d’hélium vendues par les

entreprises spécialisées.
En z = 2 cm, 3 compositions sont prises en compte :

e 97% du melange (99%He-1%Ar-0%0.) + 3% d’air humide a 50% d’humidité relative.
e 97% du mélange (98.5%He-1%Ar-0.5%0,) + 3% d’air humide a 50% d’humidité
relative.

e 97% du meélange (98%He-1%Ar-1%0.) + 3% d’air humide a 50% d’humidité relative.

Plusieurs tests ont été réalisés jusqu’a converger vers une proportion de 3% d’air a ajouter au
mélange initial en sortie du tube. Cette proportion de 3% d’air permet de se rapprocher des
résultats expérimentaux resumes dans la section I11.2.1. Le tableau I11.3 indique la proportion

de chaque constituant a I’instant initial en z = 2 cm.

02 0.000 0.500 1.000
Argon 1.000 1.000 1.000
Air 3.000 3.000 3.000

N2 (78.4% d’air)  2.350 2.350 2.350
02 (19.6% d’air)  0.587 0.587 0.587
H20 (2% d’air) 0.063 0.063 0.063
He 96.000 95.500 95.000
Total 100.000  100.000  100.000

Tableau Ill. 3. Proportion en % des espéeces dans les 3 mélanges enz = 2 cm.
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La densité initiale des especes en z = 0 cm et 2 cm est calculée avec une densité totale de gaz
égale a2.415 10° cm (densité a la pression atmosphérique et 300 K). La densité de ces espéces
est maintenue constante durant toute la durée de la simulation de fagon a tenir compte du

renouvellement permanent de ces espéces dans le flux de gaz.

I11.4 Résultats
I11.4.1 Analyse des résultats en z =0 cm

On s’intéresse dans un premier temps a 1’évolution de la concentration des espéces a la sortie

du tube c’est-a-dire en z = 0 cm.

Analyse des résultats avec 0% de O»

Cette premiére configuration correspond au cas le plus simple avec un mélange de 99%

d’hélium, 1% d’argon et quelques ppm d’impuretés de Oz, N2 et H.O (1 ppm de chaque espéce).

La figure II1.6 montre I’évolution de la concentration des électrons et de 1’ion majoritaire Heo"
en fonction du nombre d’impulsions de tension. Les résultats montrent clairement qu’au bout
d’une dizaine de période, I’évolution des espeéces atteint un régime quasi-stationnaire et
périodique (la densité a la fin d’une période étant égale a celle au début de la prochaine). Les
résultats obtenus a la premiere période différent des autres résultats. En effet, il existe un effet
mémoire des la seconde impulsion de tension, les avalanches électroniques démarrant avec un
fond continu de densité électronique de ’ordre de 101! cm™ dés la seconde impulsion de tension.
De méme, I’énergie gagnée par les électrons dans le champ électrique durant la 1°® période
atteint 10 eV au bout d’environ 100 ns alors qu’elle atteint environ 8 eV au bout de 90 ns dés

la seconde période.
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Figure lll. 6. Evolution de la densité électronique (a gauche) et de la densité de l’ion He," (au centre)
et de [’énergie des électrons (a droite) pour plusieurs périodes de répétition de l'impulsion de tension.

Dans toute la suite du manuscrit, les résultats présentés correspondront aux évolutions apres 10

périodes d’impulsion de tension.

Pour se familiariser avec les résultats, les figures II.7 a III.9 montrent I’évolution des
principales espéces d’ions positifs, de métastables et de neutres lors de la 10*™ impulsion de
tension. Sur chaque figure la courbe en noire est celle correspondant aux électrons. On peut
noter que I’évolution des ions négatifs n’est pas représenté car dans cette configuration

(z =0 cm, 0% O) leur concentration reste inférieure a 10%° cm,

e 1013 T T
He*
He,"
oy
0,H,0 -
N2+ e g
NO* =
=
o
10M
1010 : 2 s s
10-9 10-8 10°7 10-6 10°5 104
t [s]

Figure Ill. 7. Evolution de la densité des principaux ions positifs (z =0 cm, 0% O,).
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Figure 1ll. 8. Evolution de la densité des especes métastables (z =0 cm, 0% O,).
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Figure Ill. 9. Evolution de la densité des espéces neutres radicalaires (z = 0 cm, 0% O,).

Une premiére analyse des résultats montrent que la concentration des ions positifs reste
inférieure a celle des électrons. Les ions majoritaires (He*, Hez", No*, O2", H,O") sont ceux des

especes initialement présentes dans le mélange. Les ions ne s’accumulent pas entre deux
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impulsions de tension et leur concentration a la fin d’une période (10 s) est inférieure a
10%% cm (a ’exception de I’ion NO™). Un phénoméne d’accumulation apparait pour les espéces
neutres a 1’état fondamental ou métastable. Ceci est particulierement vrai pour le métastable
O2(a), pour les radicaux O et H et les oxydes d’azote. On peut noter que dans cette

configuration, la concentration de Os reste tres faible.

La figure 111.10 permet d’analyser en détail I’évolution de la concentration d’électrons.
L’échelle a droite reprend 1’évolution de la densité des électrons au cours de la 10" période.
L’échelle a gauche donne la contribution instantanée de chaque réaction chimique participant a
I’évolution de la concentration des électrons. L’épaisseur du trait a un instant donné est
proportionnelle au poids de la réaction dans 1’évolution de I’espece a cet instant. La somme des
épaisseurs des traits équivaut a 100% a chaque instant. Par exemple, a 10 ns (108 s), la réaction
e + O — O" + e (en couleur rose) participe a hauteur d’environ 50% a la création d’électrons.
La réaction e + N — N* + e (en brun clair) participe elle a environ 20% (ce qui correspond a
I’épaisseur du trait a cet instant). A I’inverse, la réaction d’attachement dissociatif
e + H2O — H + OH participe a 10% a la perte d’électron a cette instant. Le bilan relatif a 10
ns montre qu’il y a plus de créations que disparitions d’électrons. La densité des €lectrons est
donc en train de croitre a cet instant. Cette croissance est cependant trés faible et n’est pas
visible sur la courbe d’évolution des électrons a cet instant. Par contre, la figure I11.10 montre
tres clairement qu’a partir de 50 ns, la croissance rapide des électrons n’est exclusivement due
qu’a I’ionisation directe de I’hélium par la réaction e + He — 2e + He*. Dés que le seuil de
charge d’espace est atteint, 1’énergie des ¢électrons chute (voir le 8111.2.2) et la production
d’électrons est maintenue par I’ionisation Penning des atomes et molécules N2, Oz et H20 a
cause de leur interaction avec 1’état métastable He™ puis vers 0.1 ps avec He,". Cette production
est en partie contre-balancée par les réactions de recombinaison électron-ion a deux corps et

trois corps.
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Figure Ill. 10 . Poids relatif (en %) des réactions dans /’évolution de la densité des électrons
pour 0% de O-.

Comparaison des résultats avec 0%, 0.5% et 1% de O,

Les figure 111.11 et 111.12 comparent les résultats de simulation et expérimentaux déja présentés
dans la section 111.2.1. Au niveau de la simulation, les seuils de charge d’espace ont été recalés
de maniere a se rapprocher le plus possible des résultats des mesures.
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Figure 11l. 11. Energie moyenne des électrons pour différente proportion de O
dans le mélange initial He-Ar (1%)-02 en z = 0 cm. Comparaison modele-expérience.
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Figure 1. 12. Concentration de [’espéce atomique O pour différente proportion de O
dans le mélange initial He-Ar (1%)-0, en z = 0 cm. Comparaison modéle-expérience.

On constate une tres bonne concordance avec les concentrations des atomes O mais les énergies
moyennes gagnées par les électrons dans la simulation sont supérieures a celle obtenue par
I’expérience. Cependant les écarts relatifs des énergies en fonction de la concentration de O>
sont trés comparables entre la simulation et I’expérimentation. Il faut également avoir a I’esprit
que les résultats expérimentaux sont obtenus a partir de mesures spectroscopiques et en

supposant des fonctions de distributions Maxwellienne.
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Figure lll. 13. Evolution de l’énergie des électrons (a gauche), de la densité électronique (au centre)

et de la densité de ’atome O (a droite) en z = 0 cm et pour plusieurs concentration de O..

La simulation et ’expérience montrent que malgré un trés faible écart entre les énergies
moyennes des électrons pour les 3 proportions de O considérées (0%, 0.5% et 1%), la
production de I’atome O est fortement modifiée. La figure I11.13 montre effectivement une
évolution trés similaire de 1’énergie des €lectrons dans les trois cas conduisant a des énergies
moyennes tres proches mais qui décroissent Iégérement avec 1’augmentation de la concentration
de Oz entre 0 et 1% (voir la figure I11.11). Cependant, malgré une énergie proche, la
concentration des électrons varie fortement et passe par un maximum pour une concentration
de O2 de 0.5%. Ceci a un impact direct sur la concentration des autres espéces et de I’atome O
en particulier qui atteint également un maximum pour 0.5% de O. Pour mieux comprendre ce
phénomene, les figures 111.14 et 111.15 détaillent le poids de chaque réaction dans I’évolution
de la concentration des électrons pour une proportion de 0.5% et de 1% de O (le cas 0% est

lisible sur la figure 111.10).
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Figure 1. 15. Poids relatif (en %) des réactions dans [’évolution de la densité des électrons
avec 1% de O..
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Rappelons que dans le cas de 0% de O, I’augmentation de la concentration des électrons durant
la phase de décharge était uniquement due a I’ionisation directe de He qui était ensuite
entretenue par de 1’ionisation Penning en partie contre-balancée par de la recombinaison
électron-ion positifs. Les figures I11.14 et 111.15 montrent que ’ajout d’un faible pourcentage
de O2 a plusieurs conséquences. La premiére est de modifier la fonction de distribution des
électrons (voir la figure 111.9) rendant 1’ionisation directe de He par impact électronique moins
efficace malgré une concentration majoritaire de He dans les mélanges (98.5% pour 0.5% de
O et 98% pour 1% de O). Ceci s’observe sur les figures I11.14 et 111.15 ou le poids de la
réaction e + He — 2e + He™ diminue avec ’augmentation de la proportion de O lors de la
phase de décharge (zone de tres forte croissance de la densité des électrons). Cette baisse
d’efficacité est cependant compensée par I’ionisation directe de Oz (e + O, — 2e + O2") et par
’ionisation Penning (He*+O — He+O."+e) dont les poids respectifs augmentent avec
I’augmentation de la concentration de O2. Ainsi, a la sortie du tube en z = 0 c¢cm, I’ionisation
global des mélanges avec 0.5% et 1% de O; est plus efficace pour une quasi-méme énergie des
¢lectrons. Cela conduit a des maximums de concentration d’¢lectrons plus élevés a la fin de la

phase de décharge avec 0.5% et 1% de O, qu’avec 0% de Oa.

Toutefois, I’ajout de O2 conduit également a rendre le mélange plus électronégatif et a favoriser
certaines reactions tres efficaces de recombinaison électron-ion positif. Pour 1% de O, on
constate que dés la fin de la phase de décharge (vers 80 ns), I’attachement a trois corps
e +O2+ M — Oz + M (courbe rose sur la figure 111.15) et les réactions de recombinaisons avec
I’ion O4" (courbes vert foncée et beige) consomment trés rapidement une part importante des
électrons. En comparaison du cas 0% de O (voir la figure 111.10) ou il existe une forte
compétition entre un grand nombre de réactions de recombinaison électron-ion positif, 1’ajout
de 1% de O favorise trés clairement quelques canaux réactionnels de pertes d’électrons

(attachement et recombinaison avec 1’ion O4").

A 0.5% de O dans le mélange, les pertes d’¢lectrons sont un peu plus faibles (notamment par
attachement électronique) qu’a 1% de O et I’ionisation Penning un peu plus efficace ce qui

conduit a un optimum dans la production d’électrons. Ceci a des conséquences directes sur la
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concentration des espéces produites directement par impact électronique (dissociation directe

de Oz pour former le radical O par exemple).

[11.4.2 Analyse des résultats en z =2 cm

La position z =2 c¢cm correspond a une position sur ’axe du jet a 2 cm de la sortie du tube de
quartz. A cet endroit le mélange gazeux est du type {(1-X%) (98%He-1%Ar-Y%0,) + X%
d’air humide}. La proportion Y% correspond soit a 0%, 0.5% ou 1% de O>. La proportion entre
le mélange initial traversant le tube (He-1%Ar-Y%0,) et I’air humide est un parameétre qu’il a
fallu ajuster pour faire correspondre au mieux les résultats de simulation avec les résultats
expérimentaux. Pour rappel (voir le §111.3.3), X% a été choisi a 3% et la composition détaillee

des trois melanges étudiés est donnée dans le tableau 111.3. Dans la suite :

e 0% Oy désignera le mélange 97% (98%He-1%Ar-0%0>) + 3% d’air a 50% d’humidité,

e 0.5% O, désignera le mélange 97% (98%He-1%Ar-0.5%0,) + 3% d’air a 50%
d’humidité

e 1% Oy désignera le mélange 97% (98%He-1%Ar-1%0,) + 3% d’air a 50% d’humidité.

Comme dans le cas z = 0 cm, les résultats sont présentés au bout de 10 impulsions de tension.

Comparaison modéle expérience

Les figures 111.16 et 111.17 comparent les résultats expérimentaux et de simulation pour les 3
cas de mélange en z =2 cm et aprés 10 périodes d’activation par les ondes d’ionisation. Dans
le modele, les seuils de charge d’espace ont été adaptés de facon a faire correspondre au mieux
la concentration simulée de ’atome d’oxygene avec les résultats expérimentaux. On constate
que I’énergie moyenne simulée des électrons est a nouveau plus élevée que dans le cas
expérimental (situation déja rencontrée pour z = 0 cm). Cependant, dans les 3 cas de mélange,
les rapports des niveaux des énergies simulés et expérimentaux sont identiques. On observe
ainsi une légere décroissance de I’énergie moyenne des électrons lorsque la proportion de O2

augmente.
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Contrairement au cas z = 0 cm, on n’observe pas d’optimum de concentration de I’atome O. Sa

concentration décroit de fagon monotone avec ’augmentation de la proportion de Oa.

energie (eV)
6,00
5,00

4,00
3,00
2,00
1,00
0,00

SIMULATION EXPERIMENTATION
m0% 0.5% m1%

Figure 111. 16. Energie moyenne des électrons pour différente proportion de O
en z =2 cm (voir le tableau 111.3). Comparaison modéle-expérience.

O (cm3)

6,00E+14
5,00E+14
4,00E+14
3,00E+14
2,00E+14
1,00E+14 . l
0,00E+00

SIMULATION EXPERIMENTATION

m0% 70.5% m1%

Figure lll. 17. Concentration de [’espece atomique O pour différente proportion de O
en z =2 cm (voir le tableau 111.3). Comparaison modéle-expérience.

Analyse de [’évolution de la concentration des électrons

Les figures 111.18 et 111.19 détaillent 1’évolution de 1’énergie et de la concentration des électrons
dans les 3 cas de mélange. On constate sur la figure 111.18 que ’énergie des électrons est
quasiment identique quel que soit la proportion initiale de O dans le mélange. Cependant,

I’énergie gagnée par les ¢lectrons décroit légérement avec 1’augmentation de la proportion de
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O2 ce qui explique la 1égére décroissance de I’énergie moyenne observée sur la figure II1.1. Ce
résultat permet de conclure que les différences dans 1’évolution de la densité des électrons
(visibles sur la figure 111.18 a gauche) sont directement liées aux variations de la proportion de

O dans le mélange, 1’énergie des électrons n’étant quasiment pas impacté.

9 . T 104 . - - .
0% 0, 0% 0,
8 0.5%0; 0.5% 0,
1% 02 1% 07—
7 1018
S 6 N
= =
& 5 K=
y _:1012
g 4 =
. c
3
1
2 10
4
0 " 1010 "
10-9 108 10°7 10-® 10°% 10°4 109 10°8 1077 10°°% 10-% 104
t [s] t[s]
Figure lll. 18. Comparaison de I’évolution de I’énergie des électrons (a gauche) et de la densité

électronique (a droite) pour 3 proportions de O, (0%, 0.5% et 1%) en z = 2 cm.

La figure 111.19 nous permet de comprendre pourquoi une augmentation de la concentration de
O entraine une diminution de la concentration d’électrons en z = 2 cm. Cette figure est obtenue
pour 1% de Oz en z = 2 cm et est a comparer avec la figure I111.15 fournissant les mémes
informations mais dans le cas 1% de O, enz = 0 cm. En fait, en z =2 cm, I’augmentation de la
concentration de Oy favorise directement 1’attachement électronique a 3 corps par la réaction
e+ 02+ M — Oz2+ M qui intervient dés la chute d’énergie des électrons (apres le passage de
I’onde d’ionisation). Cette réaction est moins efficace dés que la concentration de O, baisse
limitant de fait la consommation d’électrons. Par rapport au cas z =0 cm, on constate également
que les réactions de recombinaison électron-ion positif avec les clusters d’ions H3O"OH,
H30"H20 et O2"H.0 prennent le pas sur celles faisant intervenir I’ion O4", prédominantes dans
le cas z =0 cm et 1% de O (voir figure 111.15). Notamment, la réaction e + O2"H.0 — O +
H2O participe vers 0.1 ps (107 s) a hauteur de 40% a la perte d’électrons suivi ensuite de la
réaction e + H3O*OH — H + OH + H.0.
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Figure lll. 19. Poids relatif (en %) des réactions dans [’évolution de la densité des électrons
enz =2 cm avec 1% de O..

Comparaison des résultats en z = 2 cm pour 0% et 1% de O»

Contrairement au cas z = 0 cm, les concentrations des espéces en z = 2 cm varient de facon
monotone entre 0%, 0.5% et 1% de O2. Nous avons donc choisi de ne comparer que les 2 cas
extrémes, c’est-a-dire 0% et 1% de O.. Les figures I11.20 a 111.23 montrent 1’évolution des
principales espéces (ions négatifs et positifs, especes métastables et radicaux) en z =2 cm apres

10 impulsions de tension, a gauche pour 0% de O; et a droite pour 1% de Os.

Contrairement au cas z = 0 cm, les ions négatifs sont désormais présents (voir figure 111.20). La
concentration des ions Oz, O4 et O2’H20 augmente avec I’accroissement de la concentration
de O2. Ces ions sont toutefois entierement consommeés avec 10 ps. Seule I’ion NO2"H20 persiste

entre 2 impulsions de tension.
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La présence d’humidité favorise la formation de cluster d’ions positifs (voir figure I11.21).
L’ion O." est rapidement consommé pour former le cluster O2"H.O. Son maximum de
concentration est légérement décalé par rapport au maximum de concentration de 1’ion Oz, La
formation de I’ion O2"H20 se fait au détriment de la formation de 1’ion O4* dont la concentration
n’excéde pas 102 cm3. Avec 1% de O et a la fin de la période (4 0.1 ms), seul le cluster d’ion

HsO*OH est encore prédominant.
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Figure 1. 20. Comparaison de I’évolution des principaux ions négatifs pour 0% de O, (a gauche)
et 1% de O, (a droite).
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Figure Ill. 21. Comparaison de [’évolution des principaux ions positifs pour 0% de O, (a gauche)
et 1% de O, (a droite)
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On constate egalement sur la figure 111.22 que, quelle que soit la proportion de O2, I’espéce
métastable Oz(a) s’accumule dans le mélange pour dépasser 10 cm?. A I’exception de Oa(b),
la durée de vie des espéces métastables n’excede pas 10 ps. En dehors de Oz(a) qui s’accumule
entre 2 impulsions, entre 0% de O et 1% de O, les variations d’amplitudes des espéces
métastables suivent la variation d’amplitude de la concentration des électrons. Cela vient
essentiellement du fait que les espéces métastables sont créées directement par impact

électronique avec les molécules majoritaires du gaz.

Enfin, la figure 111.23, montre I’évolution des principales espéces neutres réactives.
Globalement, ces especes s’accumulent dans le mélange entre 2 impulsions de tension. La
principale différence entre 0% de O et 1% de O: est la prédominance de la concentration des
oxydes d’azote dans le 1™ cas et la prédominance de 1’0zone dans le second cas. En effet,
avec 0% de O, la concentration des oxydes d’azote NO, NO2, N2O et N2Os dépassent
10 cm3. Leur concentration totale est majoritaire a la fin de la période (suivi de O3 et de H20,).
L’espéce atomique O est majoritaire entre 0.1 ps et 10 us instant a partir duquel elle est
consommeée par la réaction a 3 corps O + O+ M — O3 + M pour former de 1’0zone (O3).
A 1% de O, la concentration des oxydes d’azote chute en dessous de 5 10®* cm™ et 1’03 est
I’espece largement majoritaire dans le mélange. Dés 10 us, ’augmentation de la proportion de
O, favorise directement la conversion de I’atome O en O3 qui devient 1’espéce prédominante
dans le mélange. Cette efficacité de conversion explique la décroissance de la concentration de

1I’atome O (voir les figures I11.17).
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Figure Ill. 22. Comparaison de [’évolution des principales espéces métastables pour 0% de O, (a
gauche) et 1% de O, (a droite).
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Figure 1. 23. Comparaison de l’évolution des principaux radicaux pour 0% de O, (a gauche)
et 1% de O, (a droite)

111.4.3 Evolution de la concentration des électrons le long de [’axe de propagation
du jet

La figure 111.24 montre comment varie la concentration des électrons le long de 1’axe du tube
pour un mélange initiale donné (proportion différente de O, dans le mélange initial
He-1%Ar-Y%0>). Autrement dit, les resultats donnent un apercu de la concentration des

¢lectrons dans I’onde d’ionisation durant sa propagation dans le jet d’abord a la sortie du tube
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enz =0 cm puis a 2 cm de la sortie du tube. Il est intéressant de constater que la concentration
d’¢lectrons dans I’onde d’ionisation pour 0% de Oz croit entre la sortie du tube (z = 0 cm) et
durant sa propagation dans le jet tout au moins jusqu’a 2 cm. Dans les 2 autres cas (0.5% et
1%), la concentration des électrons dans I’onde d’ionisation diminue en passant de z =0 cm a

zZ=2cm.

En fait pour comprendre ce phénomene, il faut regarder la proportion totale de O, dans les
mélanges z = 2 cm. La nomination 0%, 0.5% et 1% fait référence a la proportion initiale de O
dans le flux de gaz qui traverse le tube de quartz. En z = 2 cm, ce flux initial se mélange
avec 3% d’air contenant également du O, (mais aussi du N2 et du H2O). Si on se réfere au

tableau I11.3, on a un total de :

e 0.587 % de Oz en z =2 cm (pour une proportion initiale de 0% de Oy)
e 1.087% de Oz en z =2 cm (pour une proportion initiale de 0.5% de O,)
e 1.587% de Oz en z = 2 cm (pour une proportion initiale de 1% de O>)

0% O, z=0cm —— fot
0% O, z=2cm —&—
0.5% O z=0cm ——
0.5% O, z=2cm —&— 1018 |
1% O, z=0cm ——
1% Oz z=2cm —o—
[&]
= 1012 L
i
r
cC
1011 |
1010 ' X
10-9 10-8 10°7 10°6 10°8 10-4

t [s]

Figure 111. 24. Evolution de la concentration des électrons le long de [’axe de propagation du jet en
fonction de la concentration de O initialement présente dans le mélange gazeux. Lignes pleines :
z = 0cm (sortie du tube), Symboles : z = 2 cm de la sortie du tube.
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En terme de proportion totale, on constate que le cas z = 2 cm et 0% de Oz (soit un total de
0.587% de O) est tres proche du cas z =0 cm et 0.5% de Oz. Hors, I’expérience et la simulation
ont montré qu’une proportion de ’ordre de 0.5% de O conduisait & une optimisation de la
production d’électrons (voir le 8111.4.1). Ainsi, dans le cas 0% de O (initialement présent),
I’onde d’ionisation en se propageant dans le mélange hélium-air, peut rencontrer des conditions
favorables a son développement et accélérer dans un premier temps lors de la sortie du tube.
Ensuite, dés que la proportion de O, augmente le mélange acquiert de fortes propriétés

électronégatives et consomme les électrons formés notamment par attachement a trois corps.

Ces effets peuvent toutefois étre attenués en partie par les phénomenes de photo-ionisation de

la molécule de O a partir des espéces excités de I’hélium et de 1’azote.

I111.5 Conclusion

Ce chapitre a permis de développer et de valider un modéle complet de la cinétique chimique
d’un mélange gazeux activé par la traversé successive d’ondes d’ionisation dans les jets utilisant
I’hélium comme gaz vecteur. Les résultats de la simulation ont permis de comprendre en détail
I’évolution de concentration des différentes especes et des électrons en particulier et d’analyser
les résultats expérimentaux. L’optimisation de la production d’électrons et du radical O pour
une concentration de 0.5% de O s’explique par une ionisation totale par impact direct des
électrons sur Oz et He plus favorable, par une ionisation Penning qui maintient la production
d’électrons juste apres le passage de I’onde et par une concentration de O2 suffisamment faible
rendant moins efficace la perte d’électrons par attachement a trois corps. Au-dela de 0.5% de
0., I’attachement électronique et la recombinaison €électron-ion positif limitent la croissance
des ¢électrons. L’ajout d’une faible proportion (3%) d’air humide dans le mélange induit la
formation de clusters d’ions positifs qui favorisent la perte d’électrons par recombinaison.
Enfin, I’augmentation de la proportion de O renforce considerablement la production de Oz le
long du jet de plasma. Une faible proportion de O2 permet d’obtenir une diversité plus

importante de radicaux actifs incluant les oxydes d’azote et le H20x.
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Par la suite, il sera intéressant de prendre en compte ’argon dans la cinétique chimique pour
vérifier qu’il n’a que trés peu d’influence sur les résultats. Rappelons toutefois, que ’argon est
pris en compte pour le calcul de la fonction de distribution en énergie des électrons dans tous
les mélanges considérés. Enfin, un important travail de réduction chimique sera nécessaire pour
limiter le plus possible a la fois le nombre d’espéce et le nombre de réaction chimique a prendre

en considération.
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froids dans I’hélium sous COMSOL

IV.1. Introduction

L’étude bibliographique du chapitre II, nous a montré que les phénoménes physico-chimiques
des jets de plasma froid sont trés complexes a cause de la cinétique chimique d’interaction
He-Air, des parametres de la décharge qui varient a la fois avec la concentration He-Air et le
champ ¢lectrique réduit et de la dynamique des ondes d’ionisation propageant de tres forts
gradients de densités et d’énergie dans un milieu dont la composition évolue. Ainsi, pour capturer
les caractéristiques des ondes d’ionisation, la simulation nécessite un maillage spatial resserré
sur de grandes distances, des pas de temps évolutifs, et une modélisation de I’écoulement gazeux

pour estimer la variation de la concentration He-Air.

Par conséquent, et malgré de nombreuses études expérimentales sur les caractéristiques des jets
de plasma, seuls quelques travaux de simulation ont déja été entrepris en 1D et 2D pour étudier
la phase de décharge (entre les électrodes) ou la phase de propagation des ondes d’ionisation (au-
dela des ¢électrodes). Dans ce cas, la prise en compte de I’effet du mélange est souvent négligée
et une frontiere nette He-Air est construite par hypothese simplificatrice. Dans le cadre de ce
travail, notre ambition est de construire a I’aide du logiciel COMSOL, une simulation 2D capable
de suivre I’ensemble du développement de la décharge, de sa création entre les électrodes dans
I’hélium pur, jusqu’a sa propagation a ’extéricur du dispositif ¢’est-a-dire dans un mélange He-
Air.

Les études présentées dans le chapitre Il nous ont toutefois montré que les échelles de temps
d’écoulement du gaz et de la propagation des ondes d’ionisation sont trés différentes ce qui nous
permet de découpler ces deux phénomenes en modélisant tout d’abord 1’écoulement du gaz
d’hélium et d’estimer la variation de sa concentration lors de sa dilution dans I’air. Le paramétre
d’entrée sera dans ce cas le débit initial d’hélium qui est généralement modifié par les décharges

successives.

75



Chapitre IV : Simulation des jets de plasmas froids dans [’hélium sous COMSOL

La section 2 de ce chapitre présente le modele de 1’écoulement du gaz et de la décharge. La
troisieme est dédiée a la validation du code et la quatriéme présente les premiers résultats obtenus
et les études paramétriques réalisées.

IV.2. Présentation du modele

Comme on I’a déja vu, les jets de plasmas sont une succession d’ondes d’ionisations qui peuvent
étre créées en appliquant un champ électrique pulsé entre deux électrodes entourant un tube

diélectrique, lui-méme traversé par un flux d’hélium qui s’ouvre a I’air ambiant.

Si on considére que des électrons germes se trouvent initialement dans le milieu, le champ
électrique accélére ces électrons et une avalanche électronique se produit. Les électrons se
déplacent d’une fagon plus rapide que les ions positifs a cause de la différence de mobilité de ces
deux types d’especes. La nouvelle répartition de charges positives et négatives dans le milieu
détruit la neutralité locale et une charge d’espace est créée. Par la suite, le champ électrique total,
somme du champ ¢électrique géométrique et du champ de charge d’espace, se déplace de proche
en proche donnant naissance a une onde d’ionisation. Cela se répete a chaque pulse de tension

appliquée sur les électrodes.

Simuler ce phénomene nécessite alors le couplage de trois aspects physiques : I’écoulement du
gaz, la dynamique du plasma et I’¢lectromagnétisme. Dans cette section, nous allons présenter le
modele construit a I’aide du logiciel COMSOL. Ce logiciel est basé sur la méthode des éléments
finis (MEF) et permet d’approximer un probléme physique gouverné par des équations aux
dérivées partielles, par un probleme qui posséde un nombre fini de parametres inconnus, issus de
la discrétisation du probléme initial. La MEF est basée sur I’introduction de fonctions de forme
qui décrivent les formes possibles de la solution approchée dans chaque maille élémentaire du

domaine de discrétisation.
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1V.2.1. Le modeéle de [’écoulement du mélange gazeux

D’aprés le chapitre 11, nous savons que les ondes d’ionisation sont trés dynamiques, se propagent
avec des vitesses de 1’ordre de 10° m.s? et ont une durée de vie de quelques centaines micro
secondes. Leur vitesse est donc tres supérieure a la vitesse de 1’écoulement du gaz (quelques m.s
1210 m.s?) ce qui nous permet de considérer que I’écoulement est statique sur I’échelle de temps
de propagation des ondes. Cette hypothése nous autorise une simulation de 1’écoulement du
mélange gazeux indépendamment de la simulation de la dynamique de la décharge électrique.
Aprés avoir réalisé cette premicre simulation, on s’intéresse a la distribution spatiale de la
fraction molaire d’hélium dans le mélange He-Air. Cette distribution est ensuite utilisée dans la
simulation de la dynamique de la décharge électrique comme une donnée d’entrée notamment

pour le calcul des coefficients de transport et de réactions.

Avant d’atteindre 1’air, I’hélium s’écoule a I’intérieur d’un tube dié¢lectrique et I’ensemble du
dispositif et de la physique sont supposés présenter une symétrie de révolution autour de I’axe de
symétrie du tube (axe z). Les equations différentielles sont donc exprimées puis résolues en

fonction des coordonnées cylindriques (7, z).

IV.2.1.1. Equation de continuité

Le mélange gazeux (hélium — air) est supposé incompressible. Cette hypothése est vérifiée dans

notre cas puisque le nombre de Mach noté Ma est petit devant l'unité.

u
Ma =

- (IV.1)

e uestle module de la vitesse . du mélange gazeux qui est de l'ordre d’une dizaine de m.s’
Lau plus.

e aest la célérité du son qui est de l'ordre de 340 m.s™.
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Par conséquent, et si I’on suppose que I’écoulement est statique, I’équation de continuité pour un

fluide incompressible s’écrit :
V.(pi) = 0 (IvV.2)

e V estl'opérateur de dérivation spatiale.

e p est la masse volumique du mélange gazeux (kg.m).
IV.2.1.2. Equation de Navier-Stokes

L’équation V.2, d’inconnue p, ne peut étre résolue qu’en connaissant le champ de vitesse u. En
régime statique et laminaire, I’équation régissant I’évolution de ce champ de vitesse est

I’équation de Navier-Stokes :

p(i. V)Ti = —Vp+nV.Vi (IV.3)

e p est la pression en Pascal (égale a la pression atmosphérique).

e 7 la viscosité du mélange.

1V.2.1.3. Equation de dilution de I’hélium dans [’air

L’hélium se dilue progressivement dans I’air via deux phénomenes, la convection liée au

mouvement du mélange et la diffusion. L’équation permettant de simuler cette dilution s’écrit :
U.Vey, = V. (DVey,) (1IV.4)

ey, est la concentration d’hélium (mol.m™)

e D est une estimation de la diffusion de I’hélium dans I’air égale 7.2 10° m?.s™.

Pour un débit de gaz donné a I’entrée du tube, le couplage des équations IV.2 a IV.4 permet de
calculer la concentration cy, de I’hélium dans le tube et a I’extérieur du tube. Un résultat type,
issu de la résolution des équations V.2 a IV.4, est celui montré sur la figure 111.3

du chapitre Ill. Dautres résultats seront présentés dans la suite.
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IV.2.2. Le modele de la décharge

La dynamique du plasma est modélisée a I’aide d’un modele fluide d’ordre 1, couplant I’équation

de Gauss-Maxwell avec les équations de transport des espéces chargées composant le plasma.

IV.2.2.1. Equation de Gauss-Maxwell

Le champ électrique est calculé a 1’aide de 1'équation de Gauss-Maxwell (en supposant que

E = —VV ol V est le potentiel électrique) :

V.eE = p, (IV.5)

e ¢ est la permittivité locale du milieu.
e p, est la densité de charge d’espace telle que p, = Xsqsns avec ¢, la charge de

I’espéce « s » du plasma et ng sa densité.

o E est le vecteur champ électrique.

IV.2.2.2. Equations de transport

L’évolution de la densité des espéces chargées « s » (pouvant étre les électrons, les ions positifs

et négatifs) est modélisée a 1’aide d’une équation de transport :

+V.I,=f, (1V.6)

Jt

e 1, est ladensité de ’espece « S ».

o [ estle flux de densité de I’espece « S ».
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e . sont les termes sources de cinétique chimique, c’est-a-dire les termes gouvernant la
création et la disparation de 1’espéce « s » par réaction chimique. Ces termes sont

exprimés sous la forme d’une équation du type (II1.2) exprimée dans le chapitre III.

Les flux de transport sont calculés a partir de I’approximation de dérive-diffusion :

fts = nsus(E/N, CHe)E — Ds(E/N, CHe)ﬁns (IV.7)

LI T (% CHe) est la mobilité de I’espéce « s » dépendant localement du champ électrique
réduit % et de la concentration d’hélium dans le mélange He-Air.

o D (5, cHe) est le coefficient de diffusion de I’espece « s ».
N

Enfin, I’accumulation de charge de surface o, a la surface du diélectrique est exprimée par :

do, R
atc = Z ﬁn- qsls (IV.8)

e 1, est un vecteur unité normal aux surfaces diélectriques.
e (, est la charge ¢lectrique de I’espece « s ».

On peut également noter que le flux d’électrons ﬁe a la surface du diélectrique est donné par
I’équation IV.7 auquel s’ajoute un terme d’émission secondaire —yfip ou y est le coefficient

d’émission secondaire et [}, le flux d’ions positifs dirige vers la surface.

La résolution des équations IV.5 a IV.8 permet de suivre 1’évolution des ondes d’ionisations dans

un jet d’hélium a la condition que tous les parametres de réaction et de transport soient connus.
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N , ) - FE \ 157 .
Dans notre cas, ces paramétres dépendent tous de deux grandeurs, le champ réduit 5 (ou I’énergie

moyenne ¢ qui est directement une fonction de % dans I’approximation d’ordre 1) et la

concentration d’hélium cy,.

1V.2.2.3. Les coefficients de réactions

Dans notre modele, les coefficients des réactions utilisés sont extraits de la littérature ou calculés
en fonction de I'énergie électronique moyenne et de la fraction molaire de I’hélium dans le

mélange. L’équation utilisée pour le calcul de ces coefficients est I’équation III.10 du chapitre

IV.2.2.4. Les coefficients de transport

Les coefficients de transport utilises dans notre modéle dépendent également de I'énergie
électronique moyenne et de la fraction molaire de 1’hélium dans le mélange. Tous ces coefficients

sont calculés a partir de la résolution multi-termes de 1’équation de Boltzmann [Yo-3].

Coefficient de diffusion des électrons

La Figure IV.1 présente le coefficient de diffusion réduit des électrons « ND, » (N étant la densité

du gaz) en fonction de I’énergie électronique moyenne pour différents mélanges He-Alir.

Cette figure montre que :

e Pour un mélange donné d’He-Air, ND, augmente avec I'énergie électronique moyenne.
En fait, plus les électrons sont énergétiques, plus ils sont capables de diffuser dans le
plasma.

e Pour une énergie donnée, la présence de I’air dans le mélange montre une décroissance
du coefficient de diffusion des électrons suite a la dilution de I'hélium dans l'air. En effet,
lorsqu'on ajoute de l'air dans I'nélium, on augmente la fréquence totale de collision du

mélange qui devient supérieure a celle de I'hélium pur a cause de ’accroissement des
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possibilités de collisions avec I’ajout de N2 et O,. Ces collisions freinent la diffusion des

¢lectrons dans le plasma d’ou la décroissance de ce coefficient de diffusion.

1024 | He + 15 % Air
H He + 20% Air
He + 50% Air

— 1026-

(%

E

=

=]

e]

e

c 25

2 10 t He pur
£ He + 1% Air
g He + 2% Air
E He + 5% Air
< He + 10% Air
kS

5

o

O

0 5 10 15 20

Energie moyenne [eV]

Figure IV. 1. Variation de coefficient de diffusion réduit des électrons en fonction de I'énergie
électronigue moyenne pour I'hélium pur et dans des mélanges He-Air pour plusieurs pourcentages d'air.

Mobilité réduite des électrons

La mobilité des électrons « u, » est définie par le rapport entre la vitesse moyenne des electrons
et le module du champ électrique :

<3
o

(IV.9)

He

e 7, est la vitesse moyenne des électrons.

e E est le module du champ électrigue.
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La Figure 1V.2 présente la mobilité réduite des électrons « Nu, » (N étant la densité du mélange

gazeux) en fonction de I’énergie électronique moyenne pour différents mélanges hélium -air.

He pur
105 L He + 1% Airf ——
I He + 2% Air —
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=

1024 [
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0 5 10 15 20
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Figure IV. 2. Variation de la mobilité réduite des électrons en fonction de I'énergie électronique
moyenne pour I'nélium pur et dans des mélanges He-Air pour plusieurs pourcentages d'air.

Cette figure montre que :

e La mobilité réduite des ¢électrons dans I’hélium pur varie de fagon non monotone en
fonction de [I'énergie électronique moyenne entre une valeur minimale de
2.5.10%* m?.s1. v et une valeur maximale de 2.10® mt.stv1i

e L’ajout d’air rend les électrons moins mobiles. Plus le pourcentage d'air augmente dans
le mélange, plus la mobilité réduite des électrons diminue. En effet, la mobilité des
électrons est inversement proportionnelle a la fréquence totale de collision. Lorsqu’on
ajoute de I’air a I’hélium, on augmente alors la fréquence totale de collision a cause des
processus inélastiques avec les molécules de N2 et Oz expliquant ainsi la baisse de la

mobilité des électrons lorsque I’hélium est dilué¢ dans I’air.
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IV.3. Validation du modele

Pour valider le modeéle et la capacité du logiciel COMSOL a le résoudre, nous nous sommes mis
dans les conditions expérimentales décrites dans la référence [Al-2] et simulées dans les travaux
de Jansky et al. [Ja-3]. Les paragraphes suivants détaillent les conditions expérimentales et de

simulations puis une étude comparative est faite avec les résultats issus de nos simulations.

IV.3.1. Description des conditions expérimentales [Al-2]

Le schéma du montage expérimental est présenté a la figure 1V.3 (a). Le jet de plasma est généré
a l'intérieur d'un tube de quartz de diametre interne de 4 mm et externe de 6 mm. Deux électrodes
annulaires entourent le tube de quartz, formant une configuration de type DBD. Une distance de
25 mm sépare les deux électrodes. Une source impulsionnelle de haute tension avec une
fréquence de 20 kHz et une amplitude de tension de 6 kV est appliquée a une des éelectrodes et

I’autre est reliée a la masse. La tension et le courant sur une impulsion sont représentés sur la
figure 1V.3 (b).
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— 4 6 —
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X3 4 E
P 2 2 H
1 0
0 -2
W el -4
— 0 0.5 1 1.5 2
HV 7_| t t t t t t t t t -
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Power Supply 5 Ip +3
4
Plasma plume 25mm Plasmaplume 3 +2
i- 2 41
1
Grounded Powered s o 0 3
electrode electrode = LI E
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34 i [
-4 4
sS4 +-3
) 4
He inlet (a) a2 (b) 14
t t t + t t t t +
0 5 0 15 20 25 30 35 40 45 50
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Figure IV. 3. (a) Schéma du montage expérimental et (b) exemple des signaux de tension et de courant
mesurée sur une impulsion.
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La configuration du tube (en forme de « T ») permet aux jets de plasma de sortir a la fois du cété

de I’électrode haute tension et du c6té de la masse.

IV.3.2. Description du modéle numérique [Ja-3]

Dans la reférence [Ja-3], Jansky et al. utilisent le modele fluide d’ordre 1 tel que décrit
dans le § IV.2.2.2. Leur simulation est réalisée dans de I’hélium pur et un systéme de coordonnées

cylindriques (x,r) est utilisé.

La figure 1V.4 montre la géométrie du dispositif simulé qui correspond aux dimensions de

I’expérience décrite dans [Al-2]. Il est compose :

e D’un tube de verre diélectrique de permittivité relative &= 3.8, d’un rayon interne de 0.2
cm et d’une épaisseur de 0.1 cm.

e De 2 électrodes enroulées autour du tube : une reliée a la haute tension (a droite) et I’autre
reliée a la masse (a gauche). Les électrodes ont une largeur de 0.2 cm et sont placés a 0.3
cm des sorties du tube avec un espacement inter-électrode de 0.25 cm.

L T —————
Air ielectric Air 0.2

6.5cm
<—

L r———————— e I
_—|;1 0 1 2 3 4 —l—_

X [em]

Figure IV. 4. Schéma de la configuration simulée dans [Ja-3] et reproduisant les conditions
expérimentales de [AL-2]
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Le mod¢le comprend des réactions dans I’hélium avec la présence d’azote (N2) comme impureté
a 0.1%. Le schéma réactionnel implémenté est décrit dans le tableau IV.1 :

Réactions Coefficient de Réactions

He + e » He™ + 2e S(E/N)

He + e » He* + e f(E/N)

He* + e » He™ + 2e f(E/N)

He3 + e » He, + 2e f(E/N)

He* + 2He — Hej + He 2.0 x 10~34 cm6 5~
He* + N2 - He+ Nt +e 7.6 x 10~ em3 !
He3 + N2 = 2He + N} + e 7.6 x 10~ cm3 g~

) He’ — 2He + hv 1.0 x 107 g~}

Xt +e - — products 1.0 x 107 cm?3s~!

N2 +e » Nt + 2e f(E/N)

N2 + e~ — No(C311) + e f(E/N)
N2(C?II) + N2 — products 8.0 x 10~ 11 cm3s—!
N2(C311) + He — products 1.0 x 10712 ¢m3 g~—!
N2(C3I1) — No(B311) + hv 2.4 x 107 g1
He* + e » He + e 1.2 x 1072 cm3s™!

He* + 2He — He, + He 6.5 X 10732 ¢mbs—1

He* + N2 — NJ + He 6.0 x 10~10 ¢m3 g1
Het + N2 + He & NJ +2He 1.1 x 10729 cm6s~!

Tableau IV. 1. Liste des réactions chimiques prise en compte dans [Ja-3]

Les parametres de transport (mobilité et diffusion) et les coefficients de réaction du modele sont
uniquement fonctions du champ électrique réduit local E/N. L’hélium est supposé étre dans les
conditions normales de température et de pression (10° Pa, 300 K). Le coefficient d’émission
secondaire est choisi & 0.1 et il est supposé qu’un fond continu d’électron de 10° cm™ régne a
I’intérieur et a I’extérieur du tube (effet mémoire des décharges précédentes). Le front de montée

de I'impulsion de tension est approximée par une fonction sinusoidale
. 2w s N f . . N
Uapp (t) = Ugpp max SN (Tt + E) 0U Ugpp max €St la valeur maximale de la tension égale a 6

KV et P (égale a 7 us) est la période permettant d’approximer au mieux le front de montée de la

tension expérimentale (t étant le temps).

1V.3.3. Présentation des résultats issus de la littérature

IV.3.3.1. Résultats de /’expérience [Al-2]

Les figures IV.5 et IV.6 montrent la distance parcourue par les ondes d’ionisation en fonction du
temps pour le jet créé, respectivement, du coté de la masse et du coté de 1’¢lectrode haute tension.

La structure radiale du jet de plasma, obtenue a différentes étapes de la propagation par imagerie
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ICCD est également affichée. Les distances en ordonnées sont exprimées a partir de la sortie du

tube (z = 0 cm référengant la sortie d’un c6té ou de I’autre du tube).

16 BEANERENE RS SRS BAR SN RRAEE RIS ELEES B RESURT HSUEURT CLELE

> 36.6 km.s"

distance (mm)

o +rr—r"*rrrrrrreerreeereee e

1.95 2.05 215 2.25 2.35 245
time (us)

Figure IV. 5. Distance de propagation des ondes d’ionisation (référencée par rapport a la sortie du
tube fixée a z = 0 cm) en fonction du temps pour le jet de plasma extrait du coté de l’électrode de masse
[Al-2]. Les images ICDD representent le profil d'émission radiale de la téte du jet de plasma a trois
étapes différentes de la propagation.

Sur la figure V.5, on peut observer que le jet de plasma émerge du tube (coté électrode de masse)
avec une structure annulaire et se propage a une vitesse constante de 36.6 km™ jusqu’a une

distance d’environ 15 mm.

En sortant du tube, le diamétre de l'anneau de plasma est égal a celui du diametre intérieur du
tube diélectrique (4 mm). En effet, les données expérimentales montrent que la décharge est
amorcée a I’intérieur du tube pour ensuite se contracter vers 1’axe du tube et former une onde
d’ionisation. Lorsque I'onde d'ionisation se rapproche de la masse, elle prend une forme annulaire
et devient une décharge de surface dont la propagation est entretenue grace a I’émission
secondaire. L’onde se propage ainsi sous 1’¢électrode de masse puis le long du tube jusqu’a sa
sortie. Une fois a I’extérieur du tube (apres z = 0 cm), ’anneau d’émission caractérisant la forme
de I’onde d’ionisation, se contracte au fur a mesure pour s’effondrer en une sphere avant de

s’éteindre. Cette constriction réguliere de ’anneau montre que la propagation se fait a I’interface
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de la couche hélium-air (voir la figure I11.3) ce qui donne au jet de plasma, vue de coté, la forme

d’un pinceau allongg.
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Figure IV. 6. Distance de propagation des ondes d’ionisation (référencée par rapport a la sortie du
tube fixée a z = 0 cm) en fonction du temps pour le jet de plasma extrait du cété de l’électrode haute
tension [Al-2]. Les images ICDD représentent le profil d'émission radiale de la téte du jet de plasma a
trois étapes différentes de la propagation.

La figure 1\VV.6 montre que, contrairement a ce qui se passe au niveau de 1’électrode de masse,
I’onde d’ionisation émise du coté de 1'¢lectrode haute tension apparait a la sortie du tube avec
une structure sphérique. Elle se propage a une vitesse plus faible de 20.9 km s. Aprés la sortie
du tube (z = 0 cm), I’onde se développe ensuite en une forme annulaire avec une augmentation
brutale de la vitesse qui passe a 75.2 km s™. L’onde finit par ralentir a 51 km s™ pour s’effondrer
sous la forme d’une sphére aprés 26 mm. Contrairement aux ondes extraites du c6té de I’¢électrode
de masse, les ondes issues de I’¢lectrode haute tension sont accélérées et décélérées ce qui peut
s’expliquer par le changement de forme qu’elles subissent durant leur propagation a I’extérieur
du tube. La forme annulaire de 1’onde, acquise aprés la sortie du tube, peut étre également
attribuée au mélange He-Air, produisant un maximum d'intensité de rayonnement hors de 1’axe

de la propagation.
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1V.3.3.2. Résultats de la simulation [Ja-3]

La figure 1V.7 montre la densité des électrons et le champ électrique a I’intérieur du tube

at=0.9 ps dans les conditions de simulation décrite dans § 1V.3.2.

108 ne [em™3] 1010 104
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Figure IV. 7. Densité électronique et amplitude du champ électrique at = 0.9 us et a I’intérieur du
tube diélectrique [Ja-3]. L électrode de masse est a gauche et [’électrode haute tension a droite.

La figure IV.8 montre les résultats de I’émission optique intégrée dans le temps a gauche pour
I’expérience et a droite pour la simulation. L’intégration du flux de photon est effectuée par
tranches de 40 ns pour I’expérience et 150 ns pour la simulation. Le flux de photons dans la

simulation est calculé a partir de 1’émission de I’espéce radiative N2(C3r) alors que les mesures

concernent ’émission totale.

Les résultats montrent qu’a I’intérieur du tube :

e La décharge s’amorce a partir de I’électrode haute tension (a droite) et se propage dans le
tube vers I’électrode de masse (a gauche). Cela correspond a la propagation d’une onde
de charge d’espace positive a I’intérieur du tube qui se propage dans le sens opposé de
celui de la dérive des électrons (qui se déplacent de la masse vers 1’¢électrode haute

tension).
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e [’onde d’ionisation se propage et se concentre tout d’abord le long de I’axe du tube, puis
en se rapprochant de la masse s’ouvre pour prendre une forme annulaire.

e L’onde d’ionisation se propage avec un champ ¢électrique maximal d’environ
12 kV.cm? dans le front de charge d’espace.

e La densité électronique atteint des valeurs de ’ordre de 10*2 cm dans le front de 1’onde
d’ionisation et reste du méme ordre dans le canal de décharge.

e Lesvaleurs maximales de la densité électronique et du champ électrique sont situées hors

de ’axe dés que ’on dépasse le milieu de ’espace inter-électrode.

o

photon flux [10'° Rayleighs] 5

400-550ns

|

550-700ns

700-850ns

850-1000ns

1000-1150ns

1150-1300ns

e @

1300-1450ns

4L @&

1450-1600ns

o
o
(3]
.
-
(5,
N
N
(8,
w
w
[}

Figure IV. 8. Comparaison expérience (a gauche) et simulation (a droite) des émissions optiques a
lintérieur du tube entre les deux électrodes (voir le corps du texte pour plus de détail) [Ja-3].
L’électrode de masse est a gauche et [’électrode haute tension a droite.
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La figure IV.9 montre I’évolution de la tension appliquée et du courant calculé pendant la

propagation de la décharge entre les deux électrodes.
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Figure IV. 9. Evolutions temporelles de la tension appliquée et du courant calculé [Ja-3]

On observe que :

L’amplitude du courant calculé est supérieure a celle observée expérimentalement (8
mA contre environ 3.5 mA sur le front de montée en tension sur la figure 1V.3).

At = 0.5 ps, le courant de décharge commence a augmenter, ce qui correspond a
I’allumage de décharge. A ce stade, le dépot de charges négatives sur la surface du
tube commence a jouer un rdle et influence la répartition du potentiel a I’intérieur du
tube.

La courbe de courant calculé montre deux pics. Le premier pic de courant apparait a
t=0.9 s lors de la propagation de la décharge entre les deux électrodes. Le deuxieme
pic de courant est observé at = 1.2 ps lorsque la décharge atteint I’électrode de masse.
Ce pic de courant correspond a une forte augmentation des charges induites a la
surface de 1’¢lectrode de masse en raison de la proximité de la charge d’espace
positive transportée par I’onde.

En raison de la continuité du courant, cette variation de courant capacitif est

également observée dans le circuit externe.
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1V.3.3.3. Confrontation avec nos résultats

Dans ce paragraphe, on représente les résultats de nos simulations sous COMSOL dans les

conditions expérimentales et de simulations décrites ci-dessus.

Les courbes des évolutions temporelles de la tension appliquée et du courant calculé sont données
sur la figure 1V.10. La courbe de courant est a comparer avec celle donnée sur la figure 1V.9
(calculs de Jansky et al. [Ja-3]) et sur la figure 1V.3b (mesures expérimentales [Al-2]). La courbe
de courant obtenue dans le cadre de nos calculs est assez similaire sur la forme a celle donnée
sur la figure 1VV.9 mais avec des amplitudes environ 2 fois plus faibles. Le courant démarre avec
des valeurs inférieures a 1 mA (au lieu de 2 mA sur la figure 1V.9) et atteint un maximum de 4
mA (au lieu de 8 mA sur la figure IV.9). Malgré la différence d’amplitude, on constate que le
maximum de courant est obtenu dans les 2 cas vers 1.3 pus. On peut noter que les amplitudes
obtenues dans le cadre de nos résultats sont plus en phase avec celles obtenues par les mesures
(voir le zoom sur la figure 1V.3b) puisqu’un courant maximum inférieur a 4 mA est observé sur
le front de montée en tension. Dans notre cas, nous trouvons également une structure du courant

en 2 pics distincts mais sur le second pic des oscillations de courant sont clairement visibles.
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Figure IV. 10. Evolutions temporelles de la tension appliquée Uapp et du courant | pour une tension
maximale appliquée de 6 kV.
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Les figures 1V.11 et IV.12 montrent respectivement I’évolution temporelle de la densité
électronique et du champ électrique entre 500 et 1600 ns (1.6 us). La décharge est générée a
partir de I’¢lectrode haute tension et se propage dans les 2 directions, vers 1’intérieur du tube et
vers I’extérieur (en sortant a la droite du tube). Vers 1000 ns, la densité¢ des électrons est
supérieure a 102 cm et le champ électrique dans front de I’onde d’ionisation est de 1’ordre de
15 kV.cm™ en dehors de I’axe de symétrie. Les profils de densité et de champ électrique ainsi
que les amplitudes atteintes sont tres similaires a ceux présentés sur la figure 1V.7. Entre 1000 et
1200 ns, I’onde se scinde et devient annulaire. Cette transformation a un impact sur le courant de
décharge qui croit durant ce laps de temps. Le courant atteint son maximum vers 1300 ns (1.3
us) lorsque I’onde rejoint I’¢lectrode de masse. Le déplacement de la charge d’espace transporté
par I’onde le long de la surface a une incidence directe sur le courant de déplacement capté par
I’¢lectrode de masse. Des que la charge d’espace passe sous ’électrode, le courant se met a
décroitre. A partir de 1200 ns, la décharge se deplace le long de la surface du diélectrique. A
1600 ns, avant de sortir du tube, c’est une décharge de surface de forme annulaire qui arrive a
I’extrémité du tube du coté de 1’électrode de masse. Ceci est cohérent avec les observations

expérimentales montrées sur la figure 1V.5.

Les résultats obtenus a 1’aide de la simulation COMSOL sont cohérents avec les résultats
expérimentaux et les simulations déja réalisées. Les confrontations montrent également que les
résultats de simulation, bien que comparables, présentent des différences qui se répercutent

directement sur le courant calculé.

93



Chapitre 1V : Simulation des jets de plasmas froids dans ['hélium sous COMSOL
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Figure IV. 11. Evolution temporelle de la densité électronique [cm™].
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Figure IV. 12. Evolution temporelle du champ électrique.



Chapitre IV : Simulation des jets de plasmas froids dans [’hélium sous COMSOL

V.4 Modélisation de la propagation du jet a I’extérieur du tube

Les simulations suivantes se concentrent sur I’effet du mélange dans la propagation des ondes
d’ionisation a la sortie du tube. L’idée est de partir d’une condition sans mélange puis
progressivement d’augmenter la complexité pour étudier les effets de chaque paramétre physico-

chimique.

IV.4.1 Conditions de simulation

La figure 1V.13 nous montre la géométrie utilisée pour cette étude. L’¢lectrode haute tension est
a droite et 1’électrode de masse a gauche. La configuration est trés proche de la configuration
expérimentale décrite dans la figure IV.3(a) a ’exception du fait que le tube ne posseéde qu’une
seule sortie a droite et qu'une surface reliée a la masse est positionnée a 2 cm de la sortie du tube
(cette surface existait déja dans les conditions de simulation de la section 1V.3.3 mais était
éloignée de 6,5cm de la sortie du tube comme le montre la figure 1V.4). Le rapprochement de la
surface permet de considérer une surface cible rencontrée lors des applications ou le jet de plasma
sert dans le traitement de surface biologique notamment. Le tube de verre a une permittivité
relative &= 3.8, son rayon interne est de 0,2 cm et son épaisseur de 0,1 cm. L hélium est supposé
étre dans les  conditions normales de  température et de  pression
(10° Pa, 300 K). Le coefficient d’émission secondaire est choisi a 0,1 et il est supposé qu’un fond
continu d’électrons de 10° cm™ régne & I'intérieur et & I’extérieur du tube (effet mémoire des

décharges précédentes). Le front de montée de I’impulsion de tension est approximée par une
. . . . 2 N .
fonction sinusoidale U, (t) = Ugpp max Sin (F’Tt + 1”—0) 0U Ugpp,max €St la valeur maximale de

la tension égale a 6 kV. P (égale a 7 us) est la période permettant d’approximer au mieux le front

de montée de la tension expérimentale (t étant le temps).
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Figure IV. 13. Géométrie de la simulation utilisant un systéme de coordonnées cylindrique (r,z).

A partir de cette configuration de base, 2 cas sont étudiés :
1% cas : On considére qu’entre la sortie du tube et la surface cible, il n’y a que de ’hélium pur.
2i¢me cas : On suppose une dilution progressive de ’hélium dans I’air.

Cette dilution est obtenue a I’aide du modele d’écoulement de la décharge d’écrit dans le §1V.2.1.
La figure 1V.14 présente la répartition de la concentration de 1’hélium lorsque le débit initial

d’hélium pur a Pentrée gauche du tube est de 2.2 L.min™.
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Chapitre IV : Simulation des jets de plasmas froids dans [’hélium sous COMSOL
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Figure IV. 14. Répartition de la concentration d’hélium lorsque le débit initial est de 2.2 L.min™.

Pour comprendre les effets de chaque parametre, nous avons choisi dans un premier de supprimer
dans notre cinétique chimique les réactions de type Penning entre un atome métastable d’hélium
et une molécule de N2 ou O». En effet, 1’é¢tude bibliographique a montré que 1’effet Penning
influencait les résultats mais n’était pas initialement responsable de la structure en anneau des
ondes d’ionisation. Les variations des fréquences d’ionisation en fonction du mélange restaient
prédominantes. Ainsi, dans le cas 2 (c’est-a-dire lors la prise en compte du mélange), les
coefficients de réactions et de transport sont exprimés (lorsque cela est possible) en fonction de
I’énergie moyenne des électrons et de la concentration d’hélium dans le mélange. Le tableau IV.2

résume la réactivité simplifiée utilisée dans les 2 cas d’étude.

97



Chapitre IV : Simulation des jets de plasmas froids dans [’hélium sous COMSOL

[m3/(s.mol)] Cas1 Cas 2

e + He — e+ He* key () kex(Che, €)
e+ He — 2e+ He" k;(&) ki(cye, &)

e + He* — 2e+ He' kistep (&) kistep (Che &)
e+ He* — e+ He 2.610°T,%° 2.610°T,%°
e + He* — He 3 10° 3 10°
He* + He* — e + He + He" 8.73 108 8.73 108
He*+ He — e + He + He" 9.44 10* 9.44 10*

Tableau V. 2. Cinétique chimique et coefficients de réaction utilisés dans les deux cas de simulation.

IV.4.2 Premiers résultats

Cas 1 : Propagation dans [’hélium pur

Les figures IV.15 et V.16 présentent respectivement 1’évolution de la densité des électrons et du
champ électrique a la sortie du tube (du coté de I’¢électrode reliée a la haute tension) entre

0,35 ps et 0,8 ps.
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Figure IV. 15. L évolution de la densité des électrons [cm™®] & la sortie du tube dans le cas 1.
Echelle logarithmique.
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Figure IV. 16. L évolution du champ électrique réduit [Td] a la sortie du tube dans le cas 1
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Chapitre IV : Simulation des jets de plasmas froids dans [’hélium sous COMSOL

La figure IV.17 présente la variation de I’intensité et du potentiel électrique durant le méme laps

de temps.

5200 F

5000} 0.003

4800 0.0028

4600 |

0.0026

4400+
S a200} 0.0024
=
4 4oo0f 00022 __
B 3s00f <
= 0.002 .
O 3600 e
o i)
O 3400t 00018
— ]
() L =
] 3200 00016 £
S 3000t
)
O 2800} 0.0014
a

2600+ 0.0012

2400+ 0001

2200

2000 - 0.0008

0 1 2 3 4 5 6 7 g X107
temps [s]

Figure IV. 17. La variation de l’intensité (courbe verte) et du potentiel électrique (courbe bleue)
lors de la simulation dans le cas test 1.
La présentation des résultats se focalise sur la propagation de I’onde d’ionisation en dehors du
tube. Il est important de noter que le comportement de I’onde formée dans le tube (non présenté
ici) est trés proche de celui décrit dans la section 1V.3.3. Cependant, dans le cas 1, nous supposons
qu’il n’existe pas d’impureté d’air et nous avons rajouté une surface reliée a la masse 2 cm devant
la sortie du tube. Ces modifications ont des conséquences sur la courbe de courant qui montre

que I’intensité croit plus vite et atteint 3 mA dés 0,8 ps.

L’onde d’ionisation sort du tube avec une concentration d’énergie autour de I’axe de symétrie du
tube comme cela a été observé dans les études expérimentales (voir la figure 1VV.6). Un canal de
conduction se forme progressivement entre 3.5 us et 8 us avec une densité électronique de I’ordre
de 102 cm?® et des champs électriques dans la téte du streamer dépassant les 40 Td
(~10kV.cm?) au bout de 8 ps. L’excitation du gaz est 1égérement supérieure a coté de I’axe de

la décharge. On constate en effet que le maximum de champ électrique est un peu excentré de
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Chapitre 1V : Simulation des jets de plasmas froids dans ['hélium sous COMSOL

I’axe de symétrie comme le montre les figures 1V.16 entre 0.6 et 0.7 ps. Ceci conduit & une
concentration d’électrons Iégérement supérieur a coté de I’axe donnant une structure en anneau
de I’onde d’ionisation. Par la suite, lorsque 1’onde se rapproche de la surface, elle se scinde plus
nettement. Dans cette configuration, la vitesse moyenne de propagation de I’onde peut étre

estimée 4 4,5 10* m.s™.

Cas 2 : Propagation du mélange He-Air

Les figures V.18 et 1V.19 présentent respectivement 1’évolution de la densité des électrons et du
champ électrique a la sortie du tube (du coté de I’¢lectrode reliée a la haute tension) entre 0.35
ps et 0.65 us. L’évolution de la concentration d’hélium dans le mélange est rappelée sur la figure
V.18 en haut a droite. La figure 1V.19 présente I’évolution du champ électrique réduit a la sortie

du tube de coté de 1’électrode relié a la haute tension entre 3.5.107 s et 6.5.10°'s.

Log(n.[cm™])
14
T — |
13 3.5e-7s
12 e T
11 — T A—
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10  —

6 S5e7y —m —— 6.5e-7s
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Figure IV. 18. L évolution de la densité des électrons [cm™] a la sortie du tube dans le cas 2 (Echelle
logarithmique). L image en haut a droite rappelle la distribution de la concentration d’hélium (voir

figure 1V.14)
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Figure IV. 19. L évolution du champ électrique réduit a la sortie du tube dans le cas 2.

La figure 1VV.20 présente la variation de I’intensité et du potentiel électrique lors de la simulation.
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Figure IV. 20. La variation de l’intensité et du potentiel électrique (bleu) lors de la simulation dans le
cas 2.

102



Chapitre IV : Simulation des jets de plasmas froids dans [’hélium sous COMSOL

Les différences flagrantes existantes entre le cas 1 et le cas 2 sont la trés forte constriction de
I’onde d’ionisation et une augmentation significative de la concentration des ¢€lectrons et du
champ électrique. La différence de comportement apparait dés les 1 instants de la propagation
(voir les figure 1VV.15 et 1VV.18). Dans les 2 cas, I’onde d’ionisation se déplace de 1’électrode haute
tension vers la surface reliée a la masse, ¢’est-a-dire dans le sens de déplacement opposeé a celui
des électrons. Pour que 1’onde se propage, il faut donc qu’il y ait suffisamment d’électrons
germes en aval de I'onde pour entretenir les avalanches électroniques a I’avant de 1’onde
d’ionisation. Ces électrons germes proviennent du fond continu d’électron choisi initialement a
10° cm® et sur les cartographies de densité des figures 1V.16 et 1V.18, il apparait en couleur vert-
pomme. Dés 0,35 us, on constate que la concentration d’électrons sur les bords et a la sortie du
tube est plus faible dans le cas 2 que dans le cas 1 (voir les figures V.15 et 1V.18) alors que la
distribution du champ électrique est identique. Cette différence, pour une méme réparation de
champ électrique, vient de la baisse de I’efficacité d’ionisation avec 1’augmentation de la
proportion d’air dés la sortie du tube (voir la concentration d’hélium sur la figure 1V.18). Cet
effet ne fait que se renforcer durant toute la propagation de I’onde d’ionisation. L’Efficacité
d’ionisation étant réduite fortement dés la présence d’air (~ > 0.5%), les électrons dérive dans le
champ ¢lectrique mais ne sont plus en capacité d’ioniser le gaz pour fournir les €lectrons germes
nécessaire a la propagation de I’onde. Dans le cas 2, ’onde est trés clairement guidée par la

concentration d’hélium.

Il est important de noter, que bien que la physique ait été complexifiée pour se rapprocher des
conditions de I’expérience par la prise en compte de la diffusion de I’hélium dans Dair, les
résultats obtenus s’éloignent des observations expérimentales. L’onde se déplace sur moins de 1
cm, ne présente pas d’aspect annulaire apres la sortie du tube et se concentre fortement vers 1’axe
du tube. Plusieurs tests ont été réalisés qui n’ont malheureusement pas permis la convergence de
la solution sous COMSOL. Un premier test a consisté a augmenter le débit d’hélium pour
accroitre la proportion d’hélium dans le mélange et permettre a ’onde de se propager jusqu’a la
surface.  Cependant, le modele d’écoulement du gaz n’a pas convergé
au-dela d’un débit initial de 3 L.min™ ce qui n’a pas eu d’effets significatifs sur la solution. Un
second test a consisté a rajouter 1’ionisation Penning en complexifiant progressivement la

cinétique chimique. L’ajout du N2 dans la cinetique (qui dans le cas 2 va au-dela de la présence
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d’une simple impureté) a entrainé un accroissement considérable de la durée des calculs sur les
tous premiers instants de la solution (au-dela des 15 jours) permettant de considérer également
que la solution ne convergeait pas. Malgré plusieurs tests de paramétrage (sur les coefficients de
réaction, la valeur du fond continue et les options numériques du logiciel) ces difficultés n’ont

pas pu étre surmontées.

On peut également noter que la prise en compte de la photo-ionisation et ’extension du modele
a ’ordre 2 en intégrant I’équation de conservation de 1’énergie pourraient étre des options a tester

dans le futur.

I'V.5 Simulation d’un dispositif expérimental de 1’équipe
IV.5.1 Géometrie du dispositif et conditions de simulation

Deux électrodes métalliques sont enroulées autour du tube diélectrique et un potentiel constant
de 5 kV est appliqué sur la premiére électrode et la seconde étant mise a la masse.
La figure 1V.21 montre la géométrie du dispositif plasma en utilisant un systeme de coordonnées

cylindrique avec un axe de symetrie le long du tube diélectrique.

30 mm 10 mm 10 mm 5mm 5mm 40 mm
< >« B B < = b <«
A 5 kv 0 kv
\ 4
A
Tube diélectrique &, = 2.5 v 1mm

Axe de symétrie

Figure IV. 21. La géométrie de la simulation utilisant un systéme de coordonnées cylindrique.
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Chapitre IV : Simulation des jets de plasmas froids dans [’hélium sous COMSOL

La simulation concerne la formation de la décharge dans I’espace inter-¢électrode jusqu’a la sortie
du tube. Dans ce cas, le modéle comprend des réactions dans 1’hélium pur tel que décrit pour le

cas 1 dans le tableau V.1 de la section précédente.

IV.5.2 Résultats

Les premiers résultats concernent la formation de la décharge entre les électrodes et sa

propagation jusqu’a la sortie du tube.

D’apres les résultats affichés sur la figure 1V.22, a 0 ns, le champ électrique sous les électrodes
est égal a zéro a cause de la forme annulaire des électrodes (qui forment des cages de faraday)
mais il est maximal sur les bords de 1’électrode reliée a la haute tension avec une valeur de 1’ordre
de 30 Td. Cette amplitude de champ électrique est suffisante pour générer des processus
d'ionisation éleves. La densité électronique augmente en raison des avalanches électroniques
devant I’électrode reliée a la haute tension (voir figure V.23 entre 30 et 40 ns). Les électrons se
déplacent vers I'électrode reliée a la haute tension laissant derriére eux une charge d’espace
positive qui déforme le champ géométrique. A 40 ns, le champ électrique maximum est deux fois
plus élevé qu'au début de la simulation (~ 60 Td au lieu de 30 Td). Une onde d'ionisation se forme

autour de I'axe de symétrie et se propage vers la masse.

Ons 30ns 40ns

Ul

40

30

4 20

Figure IV. 22. L évolution du champ électrique réduit (Td) entre les électrodes. L électrode haute
tension est en haut et [’électrode de masse en bas.
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Figure IV. 23. L’évolution de la densité des électrons (m™) entre les électrodes (échelle logarithmique).
L électrode haute tension est en haut et [ ’électrode de masse en bas.

Apres avoir atteint la masse, 1’onde d’ionisation a 100 ns s’¢largit et touche la surface interne du
tube. En raison des processus électroniques d’émission secondaire, une décharge de surface en
forme d’anneau se forme et se propage sous la masse entre 100 ns et 140 ns (voir figure 1V.24 et
25). La densité electronique et le champ électrique réduit restent suffisamment éelevés pour

amener cette onde jusqu’a la sortie de 1’¢lectrode puis au bord du tube di¢lectrique a 300 ns.

100ns 140ns 300ns
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S0

40
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20
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Figure IV. 24. L’évolution du champ électrique réduit (Td) entre la masse et la sortie du tube.
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100ns 140ns 300ns
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Figure IV. 25. L évolution de la densité des électrons (m) entre la masse et la sortie du tube. (Echelle
logarithmique).
Cette premiere simulation dans une configuration géométrique utilisée dans 1’équipe PRHE du
Laplace, a permis de suivre les premiers instants de la formation et de la propagation d’une
décharge sous potentiel constant. Les résultats montrent la formation d'une onde d'ionisation a
partir de I’électrode haute tension, concentrée autour de l'axe du tube et qui se propage vers la
masse. A son arrivée sur 1’électrode masse, une décharge de surface de forme annulaire est
générée qui passe sous 1’électrode de masse et rejoint la sortie du tube. Ces résultats sont en
cohérence avec les observations expérimentales montrant que I'impulsion de plasma émerge de

I’électrode reliée a la masse avec une structure annulaire.

La densité de I’ion He" et de ’espéce excitée He* augmente a partir de 30 ns grace a la réaction
d’ionisation et les réactions d’excitation de I’hélium (voir figure IV.26 et IV.27). Ces especes se
déplacent de part et d’autre vers les deux électrodes. La partie se déplacant vers I’électrode de
masse se divise et rentre en contact avec la surface puis se propage vers la sortie du tube entre
130 ns et 300 ns.
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Figure IV. 26. L évolution de la densité des He*™ (m=). (Echelle logarithmique).

O ns 30 ns 40 ns 100 ns 130 ns 300 ns

] ] ] B 22
21
20
19

L {18
L 117
L {16
1s
14
13
12

Figure IV. 27. L évolution de la densité des He* (m™). (Echelle logarithmique).
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Les courbes des évolutions temporelles de la tension appliquée et du courant calculé sont

donneées sur la figure 1V.28.

On observe que :

At =0.05 ns, le courant de décharge commence a augmenter, ce qui correspond a

o
I’allumage de décharge. A ce stade, le dépot de charges négatives sur la surface du
tube commence a jouer un réle et influence la répartition du potentiel a I’intérieur du
tube.

e La courbe de courant atteint un maximum d’une valeur 12.7 mA a 0.15 ps lorsque la

décharge atteint I’¢lectrode de masse. Ce pic de courant correspond a une forte

augmentation des charges induites a la surface de I’électrode de masse en raison de la

proximité de la charge d’espace positive transportée par 1’onde.
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Figure IV. 28.. La variation de ['intensité (rouge) et du potentiel électrique (bleu)
lors de la propagation de la décharge dans le tube.
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V.6 Conclusion

Ce chapitre a été tout d’abord consacré a la présentation des équations du modele permettant de
simuler les jets de plasma froids dans I’hélium en prenant en compte la dilution de 1’hélium dans
I’air. Cette dilution est prise en compte grace un modele d’écoulement du mélange gazeux et par
la prise en compte de la dépendance des coefficients de réactions et de transports en fonction de
la concentration d’hélium dans le mélange. Le systeme d’équations fortement couplées est résolu
a I’aide du logiciel COMSOL (module plasma). Le modele a été validé par la confrontation des
résultats de simulation avec les résultats d’une expérience et des résultats de simulation issus de
la littérature. Cette confrontation a montré que le modele développé dans le cadre de cette thése
a ’aide du logiciel COMSOL donnait des résultats cohérents aussi bien avec les observations
expérimentales que numérique. Sur la base de ces premiers résultats, une étude a été réalisee sur
le comportement des ondes d’ionisation avec la prise en compte ou non de la dilution de I’hélium
dans I’air. Pour bien distinguer I’effet de chacun des paramétres physico-chimique, une premiére
simulation a été réalisée sans la prise en compte de ’effet Penning qui dans la littérature est
considéré comme un effet au second ordre. Les résultats ont montré que dans ce cas, la prise en
compte du mélange avait pour effet de s’¢loigner des observations expérimentales. Le
comportement de I’onde est notamment affecté par la perte d’électron germes en provenance des
zones ou I’augmentation de la concentration d’air diminue fortement 1’efficacité des processus
d’ionisation. Il a cependant bien ét€¢ montré que I’onde est guidée par I’hélium. Plusieurs études
parameétriques ont été ensuite réalisées qui ont toutes étaient limitées par la perte de convergence
des solutions. Enfin, un test de simulation a été réalisé¢ dans les conditions d’une expérience
développée que sein de I’équipe. La simulation a permis de suivre le développement de la
décharge, la formation de I’onde d’ionisation et des décharges de surface jusqu’a la sortie du

tube.
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Ce travail a été consacré a la simulation multidimensionnelle d’un jet de plasma froid dans les
mélanges hélium-air pour les applications biomédicales. L’objectif a donc été de construire, a
I’aide du logiciel COMSOL, un mode¢le 2D de I’écoulement du mélange gazeux hélium-air
couplé a la dynamique des ondes d’ionisation pour mieux comprendre la formation de la

décharge et les caractéristiques physico-chimiques du jet qui en découle.

Le chapitre II a permis d’aborder I'intérét de ce type de jet de plasma dans le domaine
biomédical en montrant des résultats issus de la littérature sur le traitement des
micro-organismes, des plaies et des ulceres, la coagulation du sang et le traitement direct ou
indirect des cellules cancéreuses. Il a également permis de mieux comprendre les
caractéristiques physico-chimiques d’un jet de plasmas froids a pression atmosphérique en
mettant I’accent sur les caractéristiques des ondes d’ionisation qui les composent. L’étude
bibliographique réalisée a permis de montrer que la génération de ces ondes et leur propagation
sont influées par la vitesse de 1’écoulement du gaz et les caractéristiques de 1’impulsion de la
tension (amplitude, largeur temporelle, fréquence de répétition et temps de montée). Ce chapitre
a notamment permis de mettre en avant la complexité des interactions de la décharge avec le

mélange gazeux et de la cinétique chimique qui en découle.

Dans le chapitre III nous avons développé et décrit un modele OD de la cinétique chimique d’un
mélange hélium-air activé par la traversée successive d’ondes d’ionisation. Le mod¢le fait
réagir 68 especes selon 1155 réactions et prend en compte les variations de ’efficacité des
principales réactions électroniques avec la composition du mélange hélium-air humide (avec
1% d’argon). Les résultats de 1I’évolution de concentration des différentes espéces et des
électrons en particulier sont présentés et analysés pour différents mélanges gazeux et a deux
positions le long de I’axe de propagation du jet. Ces résultats ont été confrontés avec les
résultats expérimentaux obtenus au sein de I’équipe et ont permis de les analyser. Ainsi, les
résultats montrent que la quantité de O initiale dans le mélange influe sur la production des
différentes espéces actives. A la sortie du tube, un maximum de production d’électrons et du
radical O est observé pour une concentration initiale de 0.5% de O rajoutée au mélange initial

hélium + 1% d’argon. Nous avons pu montrer que ce maximum est li¢ & une compétition entre
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la production d’électrons par ionisation directe (dont I’efficacité varie en fonction de la
composition du mélange) et les pertes par attachement électronique sur la molécule de O et les
recombinaisons électron-ion positifs. L’augmentation de la proportion de O renforce
considérablement la production de Os le long du jet de plasma. Cependant, une faible proportion
de O permet d’obtenir une diversité plus importante de radicaux actifs incluant les oxydes
d’azote et le H202. Nous avons également constaté que I’humidité induit la formation de

clusters d’ions positifs qui favorisent la perte d’électrons par recombinaison.

Le chapitre 1V a été consacré a la description des équations du modéle incluant 1’écoulement
du mélange gazeux et la dynamique des décharges. Le modéle a été construit a partir du logiciel
COMSOL. Les performances du modéle ont été testées en confrontant nos résultats avec ceux
expérimentaux et de simulation issus de la littérature pour une méme configuration. Cette
confrontation a permis de valider nos résultats notamment lors de la formation de la décharge
et de I’onde d’ionisation a I’intérieur du tube diélectrique. Toutefois, les performances du
modeéle ont trouvé leurs limites lors de la prise en compte de la variation du melange gazeux
lors de la propagation de I’onde d’ionisation a I’extérieur du tube di¢lectrique. Les résultats
obtenus en prenant en compte les effets du mélange montrent que, dans les hypotheses de notre
mode¢le, la production d’¢lectrons germes en aval de I’onde d’ionisation n’est pas suffisante
pour entretenir sa propagation sur de longue distance. Cette limitation ouvre des perspectives
d’amélioration notamment dans la prise en compte de la photo-ionisation et des réactions
Penning dont I’insertion a stoppé la convergence des solutions. Enfin, une simulation de la
formation des ondes d’ionisation dans 1’espace inter-électrode et dans une configuration
expérimentale développée au sein de 1’équipe a permis de montrer comment 1’onde initiale se
transforme en une onde de surface qui se propage sous I’électrode de masse avant atteindre la

sortie du tube.

Au bilan, ce travail a montré tout I’intérét de 1’utilisation du logiciel COMSOL dans la
simulation des jets de plasma notamment a cause de la facilité a construire des géométries
complexes et de son utilisation « plug and play ». Il a également montré ses limites ce qui ouvre
des perspectives d’évolution du modéle pour favoriser la convergence des solutions. Ces

perspectives concernent par exemple, la prise en compte de la photo-ionisation, le
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développement d’un modele d’ordre 2, la compréhension de la perte de convergence suite a la
prise en compte de I’ionisation Penning, I’étude des paramétres numériques de résolution des
équations du modeéle, etc. La poursuite du travail, couplé a un effort de réduction chimique sur
la base des résultats du modele 0D, devrait permettre a termes, de simuler la production des

espéces chimiques formées dans le jet et d’effectuer des études paramétriques d’optimisation.
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Annexe

Le schéma réactionnel complet

Nombre d’especes :

75

Espéce Densité initiale [cm™]

e

He+
He2+
H+
H2+
H20+
H30+
O+

02+
04+
OH+
N+
NO+
NO2+
N2+
N2+_B
N3+
N4+
N20+
02+N2
02+H20
H30+H20
H30+0OH
NO+NO
NO+N2
NO+02
H-

O-

02-
03-
04-
NO-
NO2-
NO3-
NO3-x
N20-
02-H20
NO2-H20
NO3-H20
Hex
He2x

H

H2
H20x
OH

(0]
O_1D
0_1s
02_a
02 b
02x

N
N_2D
N_2P
N2_A
N2_ap

0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000e+01
0.10000000000e+01
0.10000000000e+01
0.10000000000e+01
0.10000000000e+01
0.10000000000e+01
0.10000000000e+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01
0.10000000000e+01
0.10000000000e+01
0.10000000000e+01
0.10000000000E+01
0.10000000000E+01

-1.0
1.0
1.0
1.0
1.0
1.0

charge de I'espéce coefficient de diffusion [cm2.s™]
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N2_B 0.10000000000E+01 0.0 0.4
N2_C 0.10000000000E+01 0.0 0.4
NO 0.10000000000E+01 0.0 0.4
NO2 0.10000000000E+01 0.0 0.4
NO3 0.10000000000E+01 0.0 0.4
N20 0.10000000000E+01 0.0 0.4
N203 0.10000000000E+01 0.0 0.4
N204 0.10000000000E+01 0.0 0.4
N205 0.10000000000E+01 0.0 0.4
03 0.10000000000E+01 0.0 0.4
H202 0.10000000000E+01 0.0 0.4
HO2 0.10000000000E+01 0.0 0.4
02 1.41900000000E+17 0.0 0.0
N2 5.67590000000E+17 0.0 0.0
H20 1.51650000000E+16 0.0 0.0
He 2.31890000000E+19 00 0.0
M 2.41550000000E+19 0.0 0.0
un 1.00000000000E+00 0.0 0.0
hv 1.00000000000E+00 0.0 0.0

Les coefficients de réactions sous la forme d’Arrhenius :
-G
kn(T) = ApTPre T

Ay B, Cp
1[e]+1[He]->1[e]+1[Hex] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[He]->2[e]+1[He+] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[Hex]->2[e]+1[He+] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[02]->1[e]+1[02_a] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[02]->1[e]+1[02_b] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[02]->1[e]+2[O] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[02]->1[e]+1[O_1D]+1[O] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[02]->1[O]+1[O_1S]+1[e] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[03]->1[0]+1[02]+1[€] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[O3]->1[O_1D]J+1[02_a]+1[e] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[02]->2[e]+1[02+] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[02]->2[e]+1[O+]+1[O] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[02]+1[M]->1[02-]+1[M] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[02]->1[O-]+1[O] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[N2]->1[e]+1[N2_A] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[N2]->1[e]+1[N2_ap] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[N2]->1[e]+2[N] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[N2]->1[N]+1[N_2D]+1[e] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[N2]->1[N]+1[N_2P]+1[e] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[N2]->2[e]+1[N2+] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[N2]->2[e]+1[N+]+1[N] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[N2_A]->2[e]+1[N2+] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[N2_ap]->2[e]+1[N2+] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[H20]->1[e]+1[H]+1[OH] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[H20]->1[e]+1[O_1D]+1[H2] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[H20]->2[e]+1[H20+] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[H20]->2[e]+1[H+]+1[OH] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[H20]->2[e]+1[OH+]+1[H] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[H20]->2[e]+1[H2]+1[O+] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[H20]->2[e]+1[H2+]+1[O] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[H20]->1[H-]+1[OH] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[H20]->1[0-]+1[H2] 0.000E+00 0.000E+00 0.000E+00 [Yo-4]
1[e]+1[02_b]->1[0]+1[O]+1[€] 6.860E-09 0.000E+00 -4.660E+00 Te(eV) [Mu-2] (A009)
1[e]+1[O_1D]->1[O]+1[e] 8.170E-09 0.000E+00 -4.000E-01 Te(eV) [Mu-2] (A003)
1[e]+1[02_b]->1[02]+1[e] 9.720E-10 0.000E+00 -5.910E-01 Te(eV) [Mu-2] (A011)
1[e]+1[02_a]->1[02]+1[e] 2.060E-09 0.000E+00 -1.163E+00 Te(eV) [Mu-2] (A008)
1[e]+1[03]->1[0]+1[02-] 5.870E-09 -1.500E+00 -1.590E+00 Te(eV) [Mu-2] (A013)
1[e]+1[03]->1[02]+1[O-] 2.120E-09 -1.060E+00 -9.300E-01 Te(eV) [Mu-2] (A014)
1[e]+1[O-]->1[O]+2[€] 5.470E-08 3.240E-01 -2.980E+00 Te(eV) [Mu-2] (A015)
1[e]+1[NO]->1[O]+1[N]+1[e] 7.400E-09 0.000E+00 -6.500E+00 Te(eV) [Mu-2] (A016)
1[e]+1[NO2]->1[O]+1[NO]+1[e] 5.600E-09 0.000E+00 -3.110E+00 Te(eV) [Mu-2] (A017)
1[e]+1[N20]->1[O]+1[N2]+1[e] 1.400E-09 0.000E+00 -1.670E+00 Te(eV) [Mu-2] (A021)
1[e]+1[N20]->1[N]+1[NO]+1[e] 1.000E-10 0.000E+00 -4.930E+00 Te(eV) [Mu-2] (A022)
1[e]+1[NO2+]->1[N]+1[NO] 3.220E-08 -5.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D011)
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1[e]+1[N4+]->2[N]+1[N2] 3.130E-07 -4.100E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D015)
1[e]+1[He+]->1[Hex] 6.760E-13 -5.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (G003)
1[e]+1[O]->1[O_1D]+1[e] 4.540E-09 0.000E+00 -2.360E+00 Te(eV) [Mu-2] (G008)
1[e]+1[O]->1[O_1S]+1[e] 4.540E-09 0.000E+00 -2.360E+00 Te(eV) [Mu-2] (G009)
1[e]+1[02_a]->1[02_b]+1[e] 3.240E-10 0.000E+00 -1.570E+00 Te(eV) [Mu-2] (G028)
1[e]+1[02_b]->1[0]+1[O_1D]+1[e] 3.490E-08 0.000E+00 -4.290E+00 Te(eV) [Mu-2] (G030)
1[e]+1[O+]->1[O_1D] 5.300E-13 -5.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (G045)
1[e]+1[02+]->1[0]+1[O_1D] 8.670E-09 -7.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (G046)
1[e]+1[02+]->1[O_1D]+1[O_1D] 6.870E-09 -7.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (G047)
1[e]+1[N20]->1[O_1D]+1[N2]+1[€] 1.200E-09 0.000E+00 -3.460E+00 Te(eV) [Mu-2] (G076)
2[e]+1[O+]->1[O_1D]+1[e] 5.120E-27 -4.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (G085)
1[e]+1[02_a]->1[O]+1[O]+1[€] 1.410E-09 2.200E-01 -1.164E+01 Te(eV) [Mu-2] (A006)
1[e]+1[02_a]->1[O]+1[O-] 4.190E-09 -1.376E+00 -5.190E+00 Te(eV) [Mu-2] (A007)
1[e]+1[02_b]->1[0]+1[O-] 4.190E-09 -1.376E+00 -4.540E+00 Te(eV) [Mu-2] (A010)
1[e]+1[OH]->1[O]+1[H]+1[e] 2.080E-07 -7.600E-01 -6.900E+00 Te(eV) [Mu-2] (A023)
1[e]+1[He2x]->1[He2+]+2[€] 9.750E-10 7.100E-01 -3.400E+00 Te(eV) [Mu-2] (G004)
1[e]+1[O]->1[O+]+2[e] 9.000E-09 7.000E-01 -1.360E+01 Te(eV) [Mu-2] (G007)
1[e]+1[O_1D]->1[O+]+2[€] 9.000E-09 7.000E-01 -1.160E+01 Te(eV) [Mu-2] (G010)
1[e]+1[O_1S]->1[O+]+2[e] 6.600E-09 6.000E-01 -9.430E+00 Te(eV) [Mu-2] (G011)
1[e]+1[02]->1[O+]+1[O-]+1[e] 7.100E-11 5.000E-01 -1.700E+01 Te(eV) [Mu-2] (G013)
1[e]+1[02]->1[0_1D]+1[O_1D]+1[e] 1.950E-10 2.200E-01 -1.262E+01 Te(eV) [Mu-2] (G016)
1[e]+1[02_a]->1[0]+1[O+]+2[€] 1.880E-10 1.699E+00 -1.583E+01 Te(eV) [Mu-2] (G024)
1[e]+1[02_a]->1[0]+1[O_1D]+1[e] 1.290E-08 2.200E-01 -1.164E+01 Te(eV) [Mu-2] (G025)
1[e]+1[02_a]->1[0_1D]+1[O-] 9.930E-09 -1.437E+00 -7.440E+00 Te(eV) [Mu-2] (G026)
1[e]+1[02_a]->1[02+]+2[€] 2.340E-09 1.030E+00 -1.131E+01 Te(eV) [Mu-2] (G027)
1[e]+1[02_b]->1[O]+1[O+]+2[€] 1.880E-10 1.699E+00 -1.518E+01 Te(eV) [Mu-2] (G029)
1[e]+1[02_b]->1[02+]+2[€] 2.340E-09 1.030E+00 -1.066E+01 Te(eV) [Mu-2] (G031)
1[e]+1[N]->1[N+]+2[e] 1.000E-08 5.000E-01 -1.450E+01 Te(eV) [Mu-2] (G048)
1[e]+1[N]->1[N_2D]+1[e] 2.740E-08 -4.000E-01 -3.350E+00 Te(eV) [Mu-2] (G049)
1[e]+1[N]->1[N_2P]+1[e] 9.110E-08 -4.500E-01 -4.800E+00 Te(eV) [Mu-2] (G050)
1[e]+1[N_2D]->1[N]+1[e] 1.000E-08 -3.600E-01 -8.300E-01 Te(eV) [Mu-2] (G051)
1[e]+1[N_2P]->1[N]+1[e] 5.450E-09 -4.100E-01 -1.050E+00 Te(eV) [Mu-2] (G052)
1[e]+1[N_2P]->1[N_2D]+1[e] 1.630E-08 -1.700E-01 -2.690E+00 Te(eV) [Mu-2] (G053)
1[e]+1[NO]->1[O]+1[N+]+2[e] 2.400E-09 5.000E-01 -2.300E+01 Te(eV) [Mu-2] (G072)
1[e]+1[NO]->1[N]+1[O+]+2[e] 2.400E-09 5.000E-01 -2.300E+01 Te(eV) [Mu-2] (G073)
1[e]+1[NO]->1[NO+]+2[e] 9.000E-09 5.000E-01 -1.210E+01 Te(eV) [Mu-2] (G074)
1[e]+1[NO2]->1[O]+1[NO+]+2[€] 8.100E-09 5.000E-01 -1.290E+01 Te(eV) [Mu-2] (G075)
1[e]+1[Hex]->1[He]+1[e] 4.354E-09 5.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (A001)
1[e]+1[02+]->1[0]+1[O] 2.099E-08 -6.300E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D004)
1[e]+1[04+]->1[O]+1[0]+1[02] 5.171E-08 -1.000E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D006)
1[e]+1[NO+]->1[O]+1[N] 9.270E-08 -4.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D009)
1[e]+1[N2+]->1[N2] 7.718E-08 -5.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D013)
1[e]+1[H30+]->1[H]+1[H20] 3.361E-08 -1.000E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D019)
1[e]+1[02+H20]->1[02]+1[H20] 7.221E-07 -2.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D020)
1[e]+1[H30+0H]->1[H]+1[OH]+1[H20] 9.628E-07 -2.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D021)
1[e]+1[H30+H20]->1[H]+2[H20] 1.618E-06 -1.500E-01 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D022)
2[e]+1[He+]->1[He]+1[e] 5.028E-27 -4.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D023)
2[e]+1[He2+]->2[He]+1[e] 5.028E-27 -4.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D024)
1[e]+1[He2+]+1[He]->3[He] 2.149E-31 -2.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D025)
1[e]+1[O+]+1[He]->1[He]+1[O] 6.448E-31 -2.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D027)
1[e]+1[0+]+1[02]->1[0]+1[02] 6.448E-31 -2.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D028)
2[e]+1[04+]->2[02]+1[€] 5.028E-27 -4.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D033)
1[e]+1[N+]+1[He]->1[He]+1[N] 2.149E-31 -2.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D035)
1[e]+1[N+]+1[N2]->1[N]+1[N2] 6.448E-31 -2.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D037)
2[e]+1[N4+]->2[N2]+1[e] 5.028E-27 -4.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D044)
2[e]+1[H30+]->1[H]+1[H20]+1[e] 5.028E-27 -4.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D045)
2[e]+1[02+H20]->1[02]+1[H20]+1[e] 5.028E-27 -4.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D046)
2[e]+1[H30+0OH]->1[H]+1[OH]+1[H20]+1[e] 5.028E-27 -4.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D047)
2[e]+1[H30+H20]->1[H]+2[H20]+1[e] 5.028E-27 -4.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (D048)
1[e]+1[He2+]->1[He]+1[Hex] 3.700E-11 -1.500E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (G005)
1[e]+1[He]+1[He2+]->2[He]+1[Hex] 1.293E-28 -1.000E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (G080)
2[e]+1[He+]->1[Hex]+1[€] 2.680E-26 -4.000E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (G082)
2[e]+1[He2+]->1[He]+1[Hex]+1[e] 4.467E-27 -4.000E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (G083)
2[e]+1[He2+]->1[He2x]+1[e] 1.340E-26 -4.000E+00 0.000E+00 Te(eV) [Mu-2] (G084)
1[e]+1[N20]+1[N2]->1[N20-]+1[N2] 8.060E-31 1.680E+00 1.000E-02 Te(eV) [Ko-3] (55)

1[e]+1[N4+]->2[N2] 3.216E-07 -5.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Ko-3] (29)

1[e]+1[04+]->2[02] 2.573E-07 -5.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Ko-3] (30)

1[e]+1[NO+NO]->2[NO] 2.090E-07 -5.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Ko-3] (31)

1[e]+1[NO+N2]->1[NOJ+1[N2] 2.090E-07 -5.000E-01 0.000E+00 Te(eV) [Ko-3] (32)
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1[e]+1[NO+02]->1[NO]+1[02]
1[e]+1[02+N2]->1[02]+1[N2]
1[e]+1[NO2+]->1[NO]J+1[O]
1[e]+1[N20+]->1[N2]+1[O]
1[e]+1[N3+]->1[N2]+1[N]
1[e]+1[N2+]->2[N]
1[e]+1[N2+]->1[N]+1[N_2D]
1[e]+1[NO+]->1[N_2D]+1[0]
2[e]+1[N2+]->1[e]+1[N2]
2[e]+1[02+]->1[e]+1[02]
2[e]+1[NO+]->1[e]+1[NO]
2[e]+1[O+]->1[e]+1[O]
2[e]+1[N+]->1[e]+1[N]
1[e]+1[N2+]+1[N2]->2[N2]
1[e]+1[N2+]+1[02]->1[N2]+1[O2]
1[e]+1[02+]+1[N2]->1[O2]+1[N2]
1[e]+1[02+]+1[02]->2[02]
1[e]+1[NO+]+1[N2]->1[NO]+1[N2]
1[e]+1[NO+]+1[02]->1[NO]+1[02]
1[e]+1[O+]+1[N2]->1[O]+1[N2]
1[e]+1[N+]+1[02]->1[N]+1[02]
1[e]+1[H202]->1[H20]+1[O-]
1[e]+1[He2x]->2[He]+1[e]
1[e]+1[He]+1[O]->1[He]+1[O-]
1[e]+1[He]+1[O3]->1[He]+1[03-]
1[e]+1[O]+1[N2]->1[N2]+1[O-]
1[e]+1[02]+1[03]->1[02]+1[03]
1[e]+1[He+]->1[He]
1[e]+1[O+]->1[0O]
1[e]+1[02+]->1[02]
1[e]+1[N+]->1[N]
1[e]+1[NO+]->1[NQO]
1[e]+1[H20+]->1[O]+1[H]+1[H]
1[e]+1[H20+]->1[H]+1[OH]
1[e]+1[He2+]->1[He2X]
1[e]+1[He]+1[He+]->1[He]+1[HeX]
1[e]+1[He]+1[He2+]->1[He]+1[He2X]
1[e]+1[O]+1[02]->1[O-]+1[02]
1[e]+1[O]+1[02]->1[O]+1[02-]
1[e]+1[NO2]->1[NO2-]
1[e]+1[NO]J+1[N2]->1[NO-]+1[N2]
1[e]+1[NQ]+1[02]->1[NO-]+1[02]
1[e]+1[NO2]->1[0-]+1[NO]
1[e]+1[He2+]->2[He]
1[e]+1[N2+_BJ->2[N]
1[e]+1[H202]->1[OH]+1[OH+]+2[e]
1[e]+1[H202]->2[OH]+1[e]
1[e]+1[H202]->1[H]+1[HO2]+1[e]
1[e]+1[HO2]->1[O]+1[OH]+1[e]
1[e]+1[HO2]->1[H]+1[O2]+1[€]
1[Hex]+1[Hex]->1[He+]+1[He]+1[e]
1[Hex]+1[Hex]->1[He2+]+1][e]
1[Hex]+1[N2]->1[He]+1[N2+]+1[e]
1[Hex]+1[N2]+1[He]->2[He]+1[N2+]+1[e]
1[He+]+2[He]->1[He2+]+1[He]
1[He2+]+1[N2]->1[N2+]+2[He]
1[He2+]+1[N2]+1[He]->1[N2+]+3[He]
1[Hex]+2[He]->1[He2x]+1[He]
1[He+]+1[N2]->1[He]+1[N2+]
1[He+]+1[N2]+1[He]->2[He]+1[N2+]
1[Hex]+1[N2]->1[He]+1[N2+_B]+1[e]
1[Hex]+1[N2]+1[He]->2[He]+1[N2+_B]+1[e]
1[He2+]+1[N2]->1[N2+_B]+2[He]
1[He2+]+1[N2]+1[He]->1[N2+_B]+3[He]
1[N2+_B]+1[un]->1[N2+]+1[hv]
1[O-]+1[He]->1[He]+1[O]+1[e]
1[O-]+1[0]->1[02]+1[e]
1[0-]+1[02]->1[03]+1[€]
1[O-]+1[02_a]->1[0]+1[02-]

2.090E-07
2.090E-07
3.216E-08
3.216E-08
3.216E-08
4.502E-08
3.216E-08
7.756E-09
7.183E-27
7.183E-27
7.183E-27
7.183E-27
7.183E-27
2.494E-29
2.494E-29
2.494E-29
2.494E-29
2.494E-29
2.494E-29
2.494E-29
2.494E-29
1.570E-10
4.000E-09
1.000E-31
1.000E-31
1.000E-31
1.000E-31
2.000E-12
4.000E-12
4.000E-12
3.500E-12
4.000E-12
1.730E-07
3.800E-07
1.500E-16
1.000E-27
1.500E-27
1.000E-31
1.000E-31
3.000E-11
1.000E-30
1.000E-30
1.000E-11
4.000E-09
1.000E-07
2.200E-11
2.360E-09
3.100E-11
1.670E-09
3.100E-09
4.350E-10
1.015E-09
3.800E-11
1.650E-30
1.500E-31
2.750E-10
3.400E-30
1.900E-34
1.200E-09
2.200E-29
3.800E-11
1.650E-30
8.250E-10
1.020E-29
1.500E+07
8.160E-20
1.155E-11
2.887E-16
5.774E-12
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-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-1.000E+00
-4.500E+00
-4.500E+00
-4.500E+00
-4.500E+00
-4.500E+00
-1.500E+00
-1.500E+00
-1.500E+00
-1.500E+00
-1.500E+00
-1.500E+00

-1.500E+00
-1.500E+00
-0.550E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
6.000E-01
5.000E-01
5.000E-01
5.000E-01

0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00

Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)
Te(eV)

Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)

Annexe

[Ko-3] (33)
[Ko-3] (34)
[Ko-3] (35)
[Ko-3] (36)
[Ko-3] (37)
[Ko-3] (38)
[Ko-3] (39)
[Ko-3] (42)
[Ko-3] (43)
[Ko-3] (43)
[Ko-3] (43)
[Ko-3] (43)
[Ko-3] (43)
[Ko-3] (44)
[Ko-3] (44)
[Ko-3] (44)
[Ko-3] (44)
[Ko-3] (44)
[Ko-3] (44)
[Ko-3] (44)
[Ko-3] (44)
[Li-3] (83)
[Mu-2] (A002)
[Mu-2] (A232)
[Mu-2] (A234)
[Mu-2] (A237)
[Mu-2] (A244)
[Mu-2] (D0O1)
[Mu-2] (D003)
[Mu-2] (D0O5)
[Mu-2] (D008)
[Mu-2] (D010)
[Mu-2] (DO17)
[Mu-2] (D018)
[Mu-2] (G006)
[Mu-2] (G079)
[Mu-2] (G081)
[Ko-3] (47)
[Ko-3] (48)
[Ko-3] (52)
[Ko-3] (53)
[Ko-3] (53)
[Ko-3] (54)
[Bo-3] (R11)
[Bo-3] (R22)
[Li-3] (26)
[Li-3] (64)
[Li-3] (65)
[Li-3] (62)
[Li-3] (63)
[Bo-3] (R7)
[Bo-3] (R8)
[Bo-3] (R9)
[Bo-3] (R10)
[Bo-3] (R13)
[Bo-3] (R14)
[Bo-3] (R15)
[Bo-3] (R17)
[Bo-3] (R18)
[Bo-3] (R19)
[Bo-3] (R20)
[Bo-3] (R21)
[Bo-3] (R23)
[Bo-3] (R24)
[Bo-3] (R25)
[Mu-2] (A025)
[Mu-2] (A028)
[Mu-2] (A032)
[Mu-2] (A033)



Annexe

1[O-]+1[02_a]->1[03]+1[€] 1.732E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A034)
1[0-]+1[02_b]->1[O]+1[02]+1[e] 3.984E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A035)
1[0-]+1[03]->1[0]+1[03-] 1.149E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A036)
1[O-]+1[03]->2[02]+1[€] 1.738E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A037)
1[O-]+1[NQ]->1[NO2]+1[€e] 2.397E-08 -8.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A041)
1[02-]+1[0]->1[02]+1[O-] 8.660E-12 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A050)
1[02-]+1[O]->1[03]+1[€] 8.660E-12 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A051)
1[02-]+1[02_a]->2[02]+1[€e] 1.155E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A058)
1[02-]+1[02_b]->2[02]+1[€] 2.078E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A059)
1[02-]+1[03]->1[02]+1[03-] 3.464E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A060)
1[03-]+1[0]->1[02]+1[02-] 1.443E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A075)
1[NO3-H20]+1[02]->1[02]+1[H20]+1[NO3-] 2.250E-26 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A202)
1[O-]+1[He]+1[02]->1[He]+1[O3-] 3.300E-28 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A250)
1[02-]+1[He]+1[02]->1[He]+1[04-] 1.050E-28 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A258)
1[02-]+1[02]+1[H20]->1[02]+1[02-H20] 9.000E-26 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A263)
1[NO2-]+1[NQO]J+1[H20]->1[NO]+1[NO2-H20] 3.900E-26 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A266)
1[NO3-]+1[He]+1[H20]->1[He]+1[NO3-H20] 2.250E-26 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A268)
1[NO3-]+1[02]+1[H20]->1[02]+1[NO3-H20] 2.250E-26 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A269)
1[NO3-]+1[N2]+1[H20]->1[N2]+1[NO3-H20Q] 2.250E-26 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (A270)
1[He+]+1[O]->1[He]+1[O+] 2.887E-12 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B0O1)
1[He+]+1[O_1D]->1[He]+1[O+] 2.887E-12 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B002)
1[He+]+1[O_1S]->1[He]+1[O+] 2.887E-12 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B003)
1[He+]+1[02]->1[He]+1[O]+1[O+] 6.178E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B004)
1[He+]+1[02]->1[He]+1[02+] 1.905E-12 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B0O5)
1[He+]+1[02_a]->1[He]+1[0]+1[O+] 6.178E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B006)
1[He+]+1[O3]->1[He]+1[02]+1[O+] 6.178E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B008)
1[He2+]+1[0]->2[He]+1[O+] 5.774E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B016)
1[He2+]+1[O_1D]->2[He]+1[O+] 5.774E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B0O17)
1[He2+]+1[0_1S]->2[He]+1[O+] 5.774E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B018)
1[He2+]+1[02]->2[He]+1[02+] 5.774E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B020)
1[He2+]+1[02_a]->2[He]+1[02+] 5.774E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B021)
1[He2+]+1[02_b]->2[He]+1[02+] 5.774E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B022)
1[He2+]+1[03]->2[He]+1[02]+1[0O+] 5.774E-11 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B023)
1[02+]+1[O_1D]->1[02_a]+1[O+] 1.732E-11 -5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B046)
1[02+]+1[02]->1[02]+1[02+] 1.732E-08 -5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B047)
1[N2+]+1[02]->1[N2]+1[02+] 4.794E-09 -8.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B086)
1[O+]+1[He]+1[O]->1[He]+1[O2+] 5.774E-31 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B138)
1[O+]+1[He]+1[N2]->1[He]+1[N]+1[NO+] 5.400E-24 -2.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B139)
1[O+]+1[O]+1[02]->1[02]+1[02+] 5.774E-31 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B140)
1[02+]+1[He]+1[02]->1[He]+1[O4+] 3.295E-22 -3.200E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B146)
1[02+]+1[He]+1[H20]->1[He]+1[02+H20] 2.520E-23 -2.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B148)
1[02+]+1[N2]+1[H20]->1[N2]+1[02+H20] 2.520E-23 -2.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B150)
1[04+]+1[N2]+1[H20]->1[02]+1[N2]+1[02+H20] 1.350E-23 -2.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B152)
1[N2+]+1[He]+1[N2]->1[He]+1[N4+] 1.500E-26 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B160)
1[N2+]+2[N2]->1[N2]+1[N4+] 1.500E-26 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B161)
1[H30+]+1[N2]+1[H20]->1[N2]+1[H30+H20] 2.754E-17 -4.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B164)
1[He]+1[02_a]->1[He]+1[02] 4.619E-22 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C003)
1[He]+1[02_b]->1[He]+1[02_a] 5.774E-19 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C004)
1[0]+1[O]->1[02] 2.778E-31 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C032)
1[0]+1[02_b]->1[0]+1[02] 4.619E-16 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C037)
1[O]+1[02_b]->1[0]+1[02_a] 4.157E-15 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C038)
1[O_1D]+1[H]->1[OH] 1.308E-29 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C076)
1[O_1S]+1[H]->1[OH] 1.308E-29 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C098)
1[02]+1[02_a]->1[0]+1[03] 1.697E-22 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C104)
1[02]+1[02_b]->2[02] 2.309E-19 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C106)
1[02]+1[02_b]->1[02]+1[02_a] 2.078E-18 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C107)
1[02_b]+1[02_b]->1[02]+1[02_a] 2.078E-18 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C136)
1[02_b]+1[03]->1[0]+2[02] 4.232E-13 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C137)
1[02_b]+1[03]->1[02]+1[03] 4.232E-13 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C139)
1[02_b]+1[03]->1[02_a]+1[03] 4.232E-13 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C140)
1[H]+1[OH]->1[H20] 6.183E-26 -2.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C206)
1[He]+1[O]+1[02]->1[He]+1[03] 3.192E-31 -1.200E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C217)
1[He]+1[O]+1[H]->1[He]+1[OH] 9.600E-31 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C221)
1[He]+1[H]+1[OH]->1[He]+1[H20] 4.302E-25 -2.600E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C223)
3[0]->1[0]+1[02] 3.348E-32 -6.300E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C224)
3[0]->1[0]+1[02_a] 2.520E-33 -6.300E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C225)
1[0]+1[O]+1[02]->1[O]+1[0O3] 3.192E-31 -1.200E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C226)
1[0]+1[0]+1[02]->2[02] 9.307E-33 -6.300E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C227)
1[O]+1[0]+1[02]->1[02]+1[02_a] 7.017E-34 -6.300E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C228)
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Annexe

1[O]+1[O]+1[N]->1[02]+1[N] 3.317E-32 -4.100E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C230)
1[0]+1[0]+1[H20]->1[02]+1[H20] 5.100E-30 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C232)
1[0]+1[02]+1[NO]->1[02]+1[NO2] 1.824E-27 -1.800E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C237)
1[O]+2[NO]->1[NO]+1[NO2] 1.824E-27 -1.800E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C243)
1[O]+1[NOJ+1[NO2]->1[NO2]+1[NO2] 1.824E-27 -1.800E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C244)
1[O]+1[NOJ+1[N20]->1[NO2]+1[N20] 1.824E-27 -1.800E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C245)
1[O]+1[H]+1[H20]->1[OH]+1[H20] 8.280E-30 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C248)
1[02]+1[H]+1[OH]->1[02]+1[H20] 6.192E-26 -2.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C253)
3[N]->1[NJ+1[N2] 1.720E-23 -1.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C254)
1[N2]+1[H]+1[OH]->1[N2]+1[H20] 6.192E-26 -2.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C258)
1[H]+1[OH]+1[H20]->2[H20] 2.214E-25 -2.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C260)
1[He+]+1[0-]->1[He]+1[O] 6.000E-05 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E001)
1[He+]+1[02-]->1[He]+1[02] 6.000E-05 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E002)
1[He+]+1[03-]->1[He]+1[03] 6.000E-05 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E003)
1[O+]+1[0-]->1[0]+1[O_1D] 8.487E-09 -5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E008)
1[0+]+1[02-]->1[0]+1[02] 6.000E-05 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E009)
1[0+]+1[03-]->1[0]+1[03] 6.000E-05 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E010)
1[02+]+1[03-]->1[02]+1[03] 6.000E-05 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E020)
1[02+]+1[NO3-H20]->1[02]+1[NO3]+1[H20]  1.732E-06 -5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E028)
1[04+]+1[NO3-H20]->2[02]+1[NO3]+1[H20]  1.732E-06 -5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E039)
1[NO+]+1[02-]->1[02]+1[NO] 1.039E-05 -5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E050)
1[NO+]+1[NO3-H20]->1[NOJ+1[NO3]+1[H20]  1.732E-06 -5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E060)
1[02+H20]+1[NO3-H20]->1[02]+1[NO3]+2[H20] 1.732E-06 -5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E083)
1[H30+OH]+1[NO3-H20]->1[NO3]+3[H20] 1.732E-06 -5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E084)
1[H30+H20]+1[NO3-H20]->1[NO3]+1[H]+3[H20]1.732E-06 -5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (E085)
1[He+]+1[O-]+1[He]->2[He]+1[O] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (Fo01)
1[He+]+1[0-]+1[02]->1[He]+1[0]+1[O2] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F002)
1[He+]+1[0-]+1[N2]->1[He]+1[O]+1[N2] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (FO03)
1[He+]+1[04-]+1[He]->2[He]+2[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (FO04)
1[He+]+1[04-]+1[02]->1[He]+3[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F005)
1[He2+]+1[0-]+1[He]->3[He]+1[O] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F006)
1[He2+]+1[0-]+1[02]->2[He]+1[O]+1[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F007)
1[He2+]+1[02-]+1[He]->3[He]+1[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F008)
1[He2+]+1[02-]+1[02]->2[He]+2[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F009)
1[He2+]+1[03-]+1[He]->3[He]+1[O03] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F010)
1[He2+]+1[03-]+1[02]->2[He]+1[02]+1[O3] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (Fo11)
1[He2+]+1[04-]+1[He]->3[He]+2[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F012)
1[He2+]+1[04-]+1[02]->2[He]+3[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F013)
1[O+]+1[O-]+1[He]->1[He]+1[0]+1[O] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F014)
1[O+]+1[02-]+1[He]->1[He]+1[O]+1[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F019)
1[0+]+1[03-]+1[He]->1[He]+1[0]+1[03] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F024)
1[0+]+1[03-]+1[02]->1[0]+1[02]+1[03] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F025)
1[O+]+1[04-]+1[He]->1[He]+1[0]+2[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F026)
1[0+]+1[04-]+1[02]->1[0]+3[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F027)
1[02+]+1[0-]+1[He]->1[He]+1[0]+1[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F028)
1[02+]+1[02-]+1[He]->1[He]+2[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F033)
1[02+]+1[03-]+1[He]->1[He]+1[02]+1[O3] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F036)
1[02+]+1[03-]+1[02]->2[02]+1[03] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F037)
1[02+]+1[03-]+1[N2]->1[0]+2[02]+1[N2] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F038)
1[02+]+1[04-]+1[He]->1[He]+3[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F039)
1[02+]+1[04-]+1[02]->3[02]+1[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F040)
1[02+]+1[04-]+1[N2]->3[02]+1[N2] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (Fo41)
1[02+]+1[02-H20]+1[He]->1[He]+2[02]+1[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F042)
1[02+]+1[02-H20]+1[N2]->2[02]+1[N2]+1[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F043)
1[04+]+1[0-]+1[He]->1[He]+1[0]+2[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F048)
1[04+]+1[0-]+1[02]->1[0]+3[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F049)
1[04+]+1[0-]+1[N2]->1[0]+2[02]+1[N2] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F050)
1[04+]+1[02-]+1[He]->1[He]+3[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (FO51)
1[04+]+1[02-]+1[02]->3[02]+1[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F052)
1[04+]+1[02-]+1[N2]->3[02]+1[N2] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F053)
1[04+]+1[03-]+1[He]->1[He]+2[02]+1[03] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F054)
1[04+]+1[03-]+1[02]->3[02]+1[03] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F055)
1[04+]+1[03-]+1[N2]->2[02]+1[03]+1[N2] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F056)
1[04+]+1[04-]+1[He]->3[02]+1[02]+1[He] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F057)
1[04+]+1[04-]+1[02]->3[02]+2[02] 3.118E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F058)
1[04+]+1[04-]+1[N2]->3[02]+1[02]+1[N2] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F059)
1[NO+]+1[03-]+1[He]->1[He]+1[03]+1[NO] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F076)
1[NO+]+1[03-]+1[N2]->1[O]+1[02]+1[N2]+1[NO] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (FO77)
1[NO+]+1[04-]+1[He]->1[He]+2[02]+1[NO] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F078)
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Annexe

1[NO+]+1[04-]+1[N2]->2[02]+1[N2]+1[NO] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (FO79)
1[NO+]+1[02-H20]+1[He]->1[He]+1[02]+1[NOJ+1[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F084)
1[NO+]+1[02-H20]+1[N2]->1[02]+1[N2]+1[NO]+1[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F085)
1[02+H20]+1[0-]+1[He]->1[He]+1[0]+1[02]+1[H20]  1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F096)
1[02+H20]+1[0-]+1[N2]->1[0]+1[02]+1[N2]+1[H20]  1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F097)
1[02+H20]+1[02-]+1[He]->1[He]+2[02]+1[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F098)
1[02+H20]+1[02-]+1[N2]->2[02]+1[N2]+1[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F099)
1[02+H20]+1[03-]+1[He]->1[He]+1[02]+1[03]+1[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F100)
1[02+H20]+1[03-]+1[N2]->1[02]+ 1[O3]+1[N2]+1[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F101)
1[02+H20]+1[02-H20]+1[He]->1[He]+2[02]+2[H20]  1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F106)
1[02+H20]+1[02-H20]+1[N2]->2[02]+1[N2]+2[H20]  1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F107)
1[H30+H20]+1[0-]+1[He]->1[He]+1[OH]+2[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F108)
1[H30+H20]+1[0-]+1[N2]->1[N2]+1[OH]+2[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F109)
1[H30+H20]+1[02-]+1[He]->1[He]+1[O]+1[OH]+2[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F110)
1[H30+H20]+1[02-]+1[N2]->1[0]+1[N2]+1[OH]+2[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F111)

1[H30+H20]+1[03-]+1[He]->1[He]+1[02]+1[OH]+2[H20]1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F112)

]

1[H30+H20]+1[03-]+1[N2]->1[02]+1[N2]+1[OH]+2[H20]1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F113)
1[H30+H20]+1[04-]+1[He]->1[He]+1[03]+1[OH]+2[H20]1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F114)
1[H30+H20]+1[04-]+1[N2]->1[03]+1[N2]+1[OH]+2[H20]1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F115)
1[H30+H20]+1[02-H20]+1[He]->1[He]+1[O]+1[OH]+3[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F120)
1[H30+H20]+1[02-H20]+1[N2]->1[O]+1[N2]+1[OH]+3[H20] 1.559E-19 -2.500E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (F121)
1[He+]+1[02_a]->1[He]+1[02+] 1.905E-12 5.000E-01 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (B0O7)
1[O]+1[NO]->1[02]+1[N] 2.977E-15 1.000E+00 -1.949E+04 Tg(K) [Mu-2] (C050)
1[04-]+1[02]->2[02]+1[02-] 6.328E-01 -1.800E+00 -6.300E+03 Tg(K) [Mu-2] (A112)
1[O]+1[H]->1[OH] 1.308E-29 -1.000E+00 0.000E+00 Tg(K) [Mu-2] (C058)
1[O]+1[NO3]->1[0]+1[0]+1[NO2] 2.790E+01 -2.000E+00 -2.500E+04 Tg(K) [Mu-2] (C054)
1[O]+1[NO3]->1[0]+1[02]+1[NO] 6.696E+01 -2.000E+00 -2.500E+04 Tg(K) [Mu-2] (C055)
1[02-]+1[N2]->1[02]+1[N2]+1[€e] 3.657E-16 1.500E+00 -4.990E+03 Tg(K) [Mu-2] (A067)
1[04-]+1[He]->1[He]+1[02]+1[02-] 6.328E-01 -1.800E+00 -6.300E+03 Tg(K) [Mu-2] (A101)
1[04+]+1[02]->2[02]+1[02+] 2.673E-06 -4.000E+00 -5.030E+03 Tg(K) [Mu-2] (B060)
1[O4+]+1[N2]->1[02]+1[N2]+1[02+] 2.535E+05 -4.200E+00 -5.400E+03 Tg(K) [Mu-2] (B066)
1[Hex]+1[02]->1[02_a]+1[He] 1.510E-10 0.000E+00 0.000E+00 *

1[Hex]+1[02]->1[02_b]+1[He] 6.490E-11 0.000E+00 0.000E+00 *

1[Hex]+1[02]->1[0O]+1[O]+1[He] 9.270E-11 0.000E+00 0.000E+00 *

1[Hex]+1[N2]->1[N2_AJ+1[He] 1.590E-10 0.000E+00 0.000E+00 *

1[Hex]+1[N2]->1[N2_ap]+1[He] 6.800E-11 0.000E+00 0.000E+00 *

1[Hex]+1[N2]->2[N]+1[He] 9.720E-11 0.000E+00 0.000E+00 *

1[Hex]+1[H20]->1[H20x]+1[He] 2.090E-10 0.000E+00 0.000E+00 *

1[Hex]+1[H20]->1[OH]+1[H]+1[He] 6.260E-11 0.000E+00 0.000E+00 *

1[Hex]+1[H20]->1[H2]+1[O]+1[He] 2.680E-11 0.000E+00 0.000E+00 *

1[O]+1[H20]->2[OH] 3.750E-17 1.140E+00 -8.624E+03 Tg(K) [Mu-2] (C060)
1[O_1D]+1[OH]->1[02]+1[H] 1.733E-10 -1.860E-01 -1.540E+02 Tg(K) [Mu-2] (C077)
1[O_1S]+1[OH]->1[02]+1[H] 1.733E-10 -1.860E-01 -1.540E+02 Tg(K) [Mu-2] (C099)
2[02]->1[0]+1[0]+1[02] 3.429E-05 -1.500E+00 -5.900E+04 Tg(K) [Mu-2] (C103)
1[02]+1[NO2]->1[0]+1[02]+1[NO] 4.770E-01 -2.000E+00 -3.618E+04 Tg(K) [Mu-2] (C123)
1[02]+1[NO3]->1[0]+1[02]+1[NO2] 2.790E+00 -2.000E+00 -2.500E+04 Tg(K) [Mu-2] (C124)
1[02]+1[NO3]->2[02]+1[NO] 5.580E+00 -2.000E+00 -2.500E+04 Tg(K) [Mu-2] (C125)
1[03]+1[H]->1[02]+1[OH] 1.816E-11 2.551E-01 -3.278E+02 Tg(K) [Mu-2] (C155)
1[N]+1[NO3]->1[O]+1[N]+1[NO2] 2.790E+01 -2.000E+00 -2.500E+04 Tg(K) [Mu-2] (C165)
1[N]+1[NO3]->1[02]+1[N]+1[NO] 6.696E+01 -2.000E+00 -2.500E+04 Tg(K) [Mu-2] (C166)
1[NOJ+1[NO2]->1[0]+2[NO] 4.770E+00 -2.000E+00 -3.618E+04 Tg(K) [Mu-2] (C182)
1[NO]+1[NO3]->1[0]+1[NO]+1[NO2] 2.790E+00 -2.000E+00 -2.500E+04 Tg(K) [Mu-2] (C183)
1[NOJ+1[NO3]->1[02]+2[NO] 5.580E+00 -2.000E+00 -2.500E+04 Tg(K) [Mu-2] (C184)
1[NO2]+1[NO2]->1[O]+1[NO]+1[NO2] 3.600E+00 -2.000E+00 -3.618E+04 Tg(K) [Mu-2] (C186)
2[N2]->2[N]+1[N2] 3.217E-05 -1.600E+00 -1.130E+05 Tg(K) [Mu-2] (C191)
1[N2]+1[NO2]->1[0]+1[N2]+1[NO] 6.120E-01 -2.000E+00 -3.618E+04 Tg(K) [Mu-2] (C203)
1[N2]+1[NO3]->1[O]+1[N2]+1[NO2] 2.790E+00 -2.000E+00 -2.500E+04 Tg(K) [Mu-2] (C204)
1[N2]+1[NO3]->1[02]+1[N2]+1[NO] 5.580E+00 -2.000E+00 -2.500E+04 Tg(K) [Mu-2] (C205)
1[O2-]+1[He]->1[He]+1[02]+1[€] 3.900E-10 0.000E+00 -7.400E+03 Tg(K) [Mu-2] (A047)
1[02-]+1[H20]->1[02]+1[H20]+1[€] 5.000E-09 0.000E+00 -5.000E+03 Tg(K) [Mu-2] (A070)
1[02+H20]+1[02]->1[H20]+1[04+] 2.000E-10 0.000E+00 -2.300E+03 Tg(K) [Mu-2] (B114)
1[He]+1[03]->1[He]+1[0]+1[02] 1.560E-09 0.000E+00 -1.140E+04 Tg(K) [Mu-2] (C009)
1[O]+1[O_1S]->1[O]+1[O] 3.330E-11 0.000E+00 -3.000E+02 Tg(K) [Mu-2] (C034)
1[0]+1[03]->1[O]+1[0]+1[02] 9.400E-11 0.000E+00 -1.140E+04 Tg(K) [Mu-2] (C044)
1[0]+1[OH]->1[02]+1[H] 2.200E-11 0.000E+00 1.200E+02 Tg(K) [Mu-2] (C059)
1[O_1D]+1[02]->1[0]+1[02_a] 1.600E-12 0.000E+00 -6.700E+01 Tg(K) [Mu-2] (C062)
1[O_1D]+1[H20]->2[OH] 1.620E-10 0.000E+00 -6.495E+01 Tg(K) [Mu-2] (C079)
1[0_1S]+1[02]->1[0]+1[02] 1.600E-12 0.000E+00 -8.500E+02 Tg(K) [Mu-2] (C080)
1[02]+1[02_a]->2[02] 3.000E-18 0.000E+00 -2.000E+02 Tg(K) [Mu-2] (C105)
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1[02]+1[03]->1[0]+2[02]
1[02]+1[H]->1[O]+1[OH]
2[02_a]->2[02]
2[02_a]->1[02]+1[02_b]
1[02_a]+1[03]->1[0]+2[02]
1[02_a]+1[H]->1[O]+1[OH]
1[03]+1[03]->1[0]+1[02]+1[0O3]
1[03]+1[N2]->1[0]+1[02]+1[N2]
1[03]+1[H20]->1[0]+1[02]+1[H20]
1[N]+1[OH]->1[NO]+1[H]
1[NO3]+1[H]->1[NO2]+1[OH]
2[OH]->1[0]+1[H20]
1[He]+1[O]+1[N]->1[He]+1[NO]
1[He]+2[N]->1[He]+1[N2]
1[O]+1[O]+1[N2]->1[02]+1[N2]
1[0]+1[02]+1[03]->1[03]+1[0O3]
1[0]+1[02]+1[NO2]->1[02]+1[NO3]
1[O]+1[N]+1[H20]->1[NQ]+1[H20]
1[O]+1[N2]->1[N]+1[NO]
1[O-]+1[Hex]->1[He]+1[O]+1[e]
1[O-]+1[He2x]->2[He]+1[O]+1[€]
1[0-]+1[0_1D]->1[0]+1[O]+1[e]
1[O-]+1[O_1S]->1[0]+1[O]+1[€]
1[O-]+1[02]->1[0]+1[02-]
1[O-]+1[N_2D]->1[O]+1[N]+1[e]
1[O-]+1[N_2P]->1[O]+1[N]+1[€]
1[O-]+1[NO3]->1[0]+1[NO3-]
1[O-]+1[N2]->1[N20]+1[€e]
1[O-]+1[H]->1[OH]+1[e]
1[O2-]+1[Hex]->1[He]+1[02]+1[e]
1[02-]+1[He2x]->2[He]+1[02]+1[€]
1[02-]+1[0_1D]->1[0]+1[O]+1[O-]
1[02-]+1[0_1D]->1[0]+1[02]+1[e]
1[02-]+1[0_1S]->1[0]+1[0]+1[O-]
1[02-]+1[0_1S]->1[0]+1[02]+1[€]
1[02-]+1[02]->1[0]+1[03-]
1[02-]+1[N]->1[NO]+1[O-]
1[02-]+1[N_2D]->1[02]+1[N]+1[€]
1[02-]+1[N_2P]->1[02]+1[N]+1[€]
1[02-]+1[N20]->1[NOJ+1[NO2-]
1[O3-]+1[He]->1[He]+1[O]+1[02]+1[€e]
1[O3-]+1[Hex]->1[He]+1[O3]+1[e]

1[03-]+1[He2x]->2[He]+1[O]+1[02]+1[e]

1[03-]+1[0]->2[02]+1[€]
1[03]+1[0_1D]->1[O]+1[0]+1[02-]
1[03]+1[0_1D]->1[O]+1[02]+1[O-]
1[03-]+1[0_1D]->1[0]+1[03]+1[e]
1[03-]+1[0_1S]->1[0]+1[0]+1[02-]
1[03-]+1[0_1S]->1[0]+1[02]+1[O-]
1[03-]+1[0_1S]->1[0]+1[03]+1[e]
1[03-]+1[02_a]->2[02]+1[0-]
1[03-]+1[02_b]->2[02]+1[O-]
1[03-]+1[03]->3[02]+1[€]
1[03-]+1[N_2D]->1[O]+1[N]+1[02-]
1[03-]+1[N_2D]->1[02]+1[N]+1[O-]
1[03-]+1[N_2D]->1[O3]+1[N]+1[e]
1[03-]+1[N_2P]->1[0]+1[N]+1[02]
1[03-]+1[N_2P]->1[02]+1[N]+1[O-]
1[03-]+1[N_2P]->1[03]+1[N]+1[e]
1[03-]+1[NOJ->1[02]+1[NO2-]
1[03-]+1[NO2]->1[02]+1[NO3-]
1[03-]+1[NO2]->1[03]+1[NO2-]
1[03-]+1[N20]->2[02]+1[N2]+1[e]
1[03-]+1[N20]->1[02]+1[N2]+1[02]
1[03-]+1[N20]->1[NOJ+1[NO3-]
1[03-]+1[N20]->1[N2]+1[04-]
1[04-]+1[Hex]->1[He]+2[02]+1[e]
1[04-]+1[He2x]->2[He]+2[02]+1[e]
1[04-]+1[0_1D]->1[0]+2[02]+1[€]

1.600E-09
3.700E-10
9.000E-17
9.000E-17
5.200E-11
1.830E-13
1.600E-09
1.600E-09
1.600E-09
3.920E-11
5.800E-10
4.200E-12
1.760E-31
7.600E-34
6.490E-35
2.300E-35
8.080E-27
1.760E-31
1.060E-06
3.000E-10
3.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.500E-12
1.000E-10
1.000E-10
5.000E-10
1.000E-14
5.000E-10
3.000E-10
3.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
3.500E-15
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
2.000E-14
3.000E-10
3.000E-10
3.000E-10
1.000E-11
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
2.600E-11
2.800E-10
2.800E-10
2.000E-14
2.000E-14
2.000E-14
2.000E-14
3.000E-10
3.000E-10
1.000E-10
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0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
-5.000E-01
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
-2.000E+00
-5.000E-01
-1.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00

-1.140E+04
-8.455E+03
-5.600E+02
-5.600E+02
-2.840E+03
-1.550E+03
-1.140E+04
-1.140E+04
-1.140E+04
7.230E+01
-7.500E+02
-2.400E+02
0.000E+00
5.000E+02
1.039E+03
-1.057E+03
0.000E+00
0.000E+00
-3.840E+04
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00

To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
Tg(K)
To(K)
Tg(K)
Tg(K)
To(K)
To(K)
To(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Ta(K)
Tg(K)
Tg(K)
Ta(K)
Ta(K)

Annexe

[Mu-2] (C116)
[Mu-2] (C126)
[Mu-2] (C127)
[Mu-2] (C128)
[Mu-2] (C129)
[Mu-2] (C134)
[Mu-2] (C147)
[Mu-2] (C154)
[Mu-2] (C156)
[Mu-2] (C168)
[Mu-2] (C190)
[Mu-2] (C207)
[Mu-2] (C219)
[Mu-2] (C222)
[Mu-2] (C231)
[Mu-2] (C235)
[Mu-2] (C238)
[Mu-2] (C242)
[Mu-2] (C057)
[Mu-2] (A026)
[Mu-2] (A027)
[Mu-2] (A029)
[Mu-2] (A030)
[Mu-2] (A031)
[Mu-2] (A039)
[Mu-2] (A040)
[Mu-2] (A043)
[Mu-2] (A044)
[Mu-2] (A046)
[Mu-2] (A048)
[Mu-2] (A049)
[Mu-2] (A052)
[Mu-2] (A053)
[Mu-2] (A054)
[Mu-2] (A055)
[Mu-2] (A056)
[Mu-2] (A061)
[Mu-2] (A063)
[Mu-2] (A064)
[Mu-2] (A068)
[Mu-2] (A071)
[Mu-2] (A072)
[Mu-2] (A073)
[Mu-2] (A074)
[Mu-2] (A076)
[Mu-2] (A077)
[Mu-2] (A078)
[Mu-2] (A079)
[Mu-2] (A080)
[Mu-2] (A081)
[Mu-2] (A082)
[Mu-2] (A083)
[Mu-2] (A084)
[Mu-2] (A085)
[Mu-2] (A0S6)
[Mu-2] (A087)
[Mu-2] (A088)
[Mu-2] (A089)
[Mu-2] (A090)
[Mu-2] (A092)
[Mu-2] (A093)
[Mu-2] (A094)
[Mu-2] (A096)
[Mu-2] (A097)
[Mu-2] (A098)
[Mu-2] (A099)
[Mu-2] (A102)
[Mu-2] (A103)
[Mu-2] (A106)



1[04-]+1[0_1D]->1[0]+1[02]+1[02-]
1[04-]+1[O_1D]->2[02]+1[O-]
1[04-]+1[0_1S]->1[0]+2[02]+1[€e]
1[04-]+1[0_1S]->1[0]+1[02]+1[02-]
1[04-]+1[0_1S]->2[02]+1[O-]
1[04-]+1[02_a]->3[02]+1[e]
1[04-]+1[02_b]->3[02]+1[e]
1[04-1+1[03]->2[02]+1[03-]
1[04-]+1[N_2D]->2[02]+1[N]+1[€]
1[04-]+1[N_2D]->1[02]+1[N]+1[02-]
1[04-]+1[N_2P]->2[02]+1[N]+1[€]
1[04-]+1[N_2P]->1[02]+1[N]+1[02-]
1[04-]+1[NQ]->1[02]+1[NO3-]
1[04-]+1[NO2]->2[02]+1[NO2-]
1[04-]+1[NO3]->2[02]+1[NO3-]
1[04-]+1[H20]->1[02]+1[02-H20]
1[NO-]+1[He]->1[He]+1[NO]+1[e]
1[NO-]+1[NO]J->2[NO]J+1[e]
1[NO-]+1[NO2]->1[NO]+1[NO2-]
1[NO-]+1[N20]->1[NO]J+1[N20]+1[e]
1[NO2-]+1[03]->1[02]+1[NO3-]
1[NO2-]+1[03]->1[NO2]+1[03-]
1[NO2-]+1[NO2]->1[NO]+1[NO3-]
1[NO2-]+1[N20]->1[N2]+1[NO3-]
1[NO3-]+1[0]->1[02]+1[NO2]+1[e]
1[NO3-]+1[0]->1[02]+1[NO2-]
1[NO3-]+1[0]->1[NO]+1[03-]
1[NO3-]+1[0]->1[NO2]+1[02-]
1[NO3-]+1[03]->2[02]+1[NO2-]
1[NO3-]+1[NO]->1[NO2]+1[NO2-]
1[NO3-]+1[NO3]->1[02]+1[NO]+1[NO3-]
1[02-H20]+1[Hex]->1[He]+1[02]+1[H20]+1[€e]
1[02-H20]+1[O_1D]->1[0]+1[02]+1[H20]+1[e]
1[02-H20]+1[0_1D]->1[0]+1[H20]+1[02-]
1[02-H20]+1[O_1S]->1[0]+1[02]+1[H20]+1[e]
1[02-H20]+1[0_1S]->1[0]+1[H20]+1[02-]
1[02-H20]+1[02_a]->2[02]+1[H20]+1[€e]
1[02-H20]+1[02_a]->1[02]+1[H20]+1[02-]
1[02-H20]+1[02_b]->2[02]+1[H20]+1[€]
1[02-H20]+1[02_b]->1[02]+1[H20]+1[02-]
1[02-H20]+1[03]->1[02]+1[H20]+1[03-]
1[02-H20]+1[N_2D]->1[02]+1[N]+1[H20]+1[€]
1[02-H20]+1[N_2D]->1[N]+1[H20]+1[02-]
1[02-H20]+1[N_2P]->1[02]+1[N]+1[H20]+1[e]
1[02-H20]+1[N_2P]->1[N]+1[H20]+1[02-]
1[02-H20]+1[NO]J->1[H20]+1[NO3-]
1[02-H20]+1[NO2]->1[02]+1[H20]+1[NO2-]
1[NO2-H20]+1[He]->1[He]+1[H20]+1[NO2-]
1[NO2-H20]+1[02]->1[02]+1[H20]+1[NO2-]
1[NO2-H20]+1[03]->1[02]+1[NO3-H20]
1[O-]+1[He]+1[N2]->1[He]+1[NO2-]
1[NO2-]+1[He]+1[H20]->1[He]+1[NO2-H20]
1[NO2-]+1[02]+1[H20]->1[02]+1[NO2-H20]
1[NO2-]+1[N2]+1[H20]->1[N2]+1[NO2-H20]
1[He+]+1[NO]->1[He]+1[O]+1[N+]
1[He+]+1[NO]J->1[He]+1[NO+]
1[He+]+1[N2]->1[He]+1[N]+1[N+]
1[He+]+1[OH]->1[He]+1[H]+1[O+]
1[He+]+1[H20]->1[He]+1[H20+]
1[He2+]+1[Hex]->2[He]+1[He+]
1[He2+]+1[02]->2[He]+1[O]+1[O+]
1[He2+]+1[NO]->2[He]+1[NO+]
1[He2+]+1[N2]->1[He2x]+1[N2+]
1[O+]+1[NO2]->1[02]+1[NO+]
1[O+]+1[N2]->1[O]+1[N2+]
1[O+]+1[OH]->1[H]+1[02+]
1[O+]+1[H20]->1[0]+1[H20+]
1[02+]+1[Hex]->1[He]+1[O]+1[O+]
1[02+]+1[He2x]->2[He]+1[O]+1[O+]

1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
3.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
2.500E-10
5.000E-10
5.000E-10
1.400E-09
2.400E-13
5.000E-12
7.400E-10
5.100E-12
1.200E-10
9.000E-11
2.000E-13
1.000E-12
1.000E-11
1.000E-11
1.000E-11
1.000E-11
1.000E-13
1.000E-12
5.000E-10
3.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
2.300E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
3.100E-10
9.000E-10
5.600E-16
5.000E-15
1.000E-11
4.000E-31
1.600E-28
1.600E-28
1.600E-28
1.250E-09
1.600E-09
6.000E-10
1.100E-09
5.600E-10
1.000E-10
1.050E-09
1.300E-09
1.400E-09
5.000E-10
4.900E-09
3.600E-10
2.300E-09
1.000E-20
1.000E-10
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0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00

0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00

Annexe

[Mu-2] (A107)
[Mu-2] (A108)
[Mu-2] (A109)
[Mu-2] (A110)
[Mu-2] (A111)
[Mu-2] (A113)
[Mu-2] (A115)
[Mu-2] (A117)
[Mu-2] (A118)
[Mu-2] (A119)
[Mu-2] (A120)
[Mu-2] (A121)
[Mu-2] (A122)
[Mu-2] (A123)
[Mu-2] (A124)
[Mu-2] (A127)
[Mu-2] (A128)
[Mu-2] (A130)
[Mu-2] (A131)
[Mu-2] (A132)
[Mu-2] (A136)
[Mu-2] (A137)
[Mu-2] (A138)
[Mu-2] (A140)
[Mu-2] (A141)
[Mu-2] (A142)
[Mu-2] (A143)
[Mu-2] (A144)
[Mu-2] (A145)
[Mu-2] (A146)
[Mu-2] (A147)
[Mu-2] (A182)
[Mu-2] (A183)
[Mu-2] (A184)
[Mu-2] (A185)
[Mu-2] (A186)
[Mu-2] (A187)
[Mu-2] (A188)
[Mu-2] (A189)
[Mu-2] (A190)
[Mu-2] (A191)
[Mu-2] (A192)
[Mu-2] (A193)
[Mu-2] (A194)
[Mu-2] (A195)
[Mu-2] (A196)
[Mu-2] (A197)
[Mu-2] (A199)
[Mu-2] (A200)
[Mu-2] (A201)
[Mu-2] (A251)
[Mu-2] (A264)
[Mu-2] (A265)
[Mu-2] (A267)
[Mu-2] (B009)
[Mu-2] (B010)
[Mu-2] (B011)
[Mu-2] (B013)
[Mu-2] (B014)
[Mu-2] (B015)
[Mu-2] (B019)
[Mu-2] (B024)
[Mu-2] (B026)
[Mu-2] (B033)
[Mu-2] (B034)
[Mu-2] (B042)
[Mu-2] (B043)
[Mu-2] (B044)
[Mu-2] (B045)



Annexe

1[O4+]+1[He]->1[He]+1[02]+1[02+] 3.000E-17 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B052)
1[O4+]+1[Hex]->1[He]+1[02]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B053)
1[O4+]+1[He2x]->2[He]+1[0]+1[02]+1[O+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B054)
1[04+]+1[O_1D]->1[0]+1[02]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B056)
1[04+]+1[O_1D]->1[03]+1[02+] 3.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B057)
1[04+]+1[O_1S]->1[0]+1[02]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B058)
1[O4+]+1[O_1S]->1[0O3]+1[02+] 3.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B059)
1[04+]+1[N_2D]->1[02]+1[N]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B063)
1[0O4+]+1[N_2P]->1[02]+1[N]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B064)
1[04+]+1[H20]->1[02]+1[02+H20] 1.700E-09 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B067)
1[N+]+1[O]->1[N]+1[O+] 1.000E-12 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B068)
1[N+]+1[NO2]->1[NOJ+1[NO+] 5.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (BO76)
1[N+]+1[OH]->1[H]+1[NO+] 3.400E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (BO78)
1[N+]+1[H20]->1[N]+1[H20+] 2.600E-09 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B079)
1[NO+]+1[Hex]->1[He]+1[O]+1[N+] 5.000E-11 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B080)
1[NO+]+1[Hex]->1[He]+1[N]+1[O+] 5.000E-11 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B081)
1[N2+]+1[Hex]->1[He]+1[N]+1[N+] 1.000E-20 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B082)
1[N2+]+1[02]->1[NO]J+1[NO+] 1.000E-17 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B085)
1[N2+]+1[H20]->1[N2]+1[H20+] 3.000E-09 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B091)
1[N4+]+1[Hex]->1[He]+1[N2]+1[N2+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B092)
1[N4+]+1[0_1S]->1[O]+1[N2]+1[N2+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B094)
1[N4+]+1[0_1D]->1[O]+1[N2]+1[N2+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B095)
1[N4+]+1[02]->1[02]+1[N2]+1[N2+] 2.500E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B096)
1[N4+]+1[02]->2[N2]+1[02+] 4.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B097)
1[N4+]+1[02_a]->1[02]+1[N2]+1[N2+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B098)
1[N4+]+1[02_b]->1[02]+1[N2]+1[N2+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B099)
1[N4+]+1[N_2D]->1[N]+1[N2]+1[N2+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B101)
1[N4+]+1[N_2P]->1[N]+1[N2]+1[N2+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B102)
1[N4+]+1[H20]->2[N2]+1[H20+] 2.400E-09 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B104)
1[H20+]+1[Hex]->1[He]+1[H]+1[H]+1[O+] 1.000E-20 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B105)
1[H20+]+1[02]->1[H20]+1[02+] 2.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B106)
1[H20+]+1[NOJ->1[H20]+1[NO+] 5.900E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B107)
1[H20+]+1[H20]->1[OH]+1[H30+] 1.800E-09 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B108)
1[H30+]+1[Hex]->1[He]+1[H]+1[H20+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B109)
1[H30+]+1[NO]J->1[H]+1[H20]+1[NO+] 1.500E-12 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B110)
1[02+H20]+1[Hex]->1[He]+1[H20]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B111)
1[02+H20]+1[0_1D]->1[0]+1[H20]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B112)
1[02+H20]+1[0_1S]->1[0]+1[H20]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B113)
1[02+H20]+1[02_a]->1[02]+1[H20]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B115)
1[02+H20]+1[02_b]->1[02]+1[H20]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B116)
1[02+H20]+1[N_2D]->1[N]+1[H20]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B117)
1[02+H20]+1[N_2P]->1[N]+1[H20]+1[02+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B118)
1[02+H20]+1[NO]->1[02]+1[H20]+1[NO+] 5.300E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B119)
1[02+H20]+1[H20]->1[02]+1[OH]+1[H30+] 3.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B120)
1[02+H20]+1[H20]->1[02]+1[H30+0H] 1.000E-09 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B121)
1[H30+0OH]+1[Hex]->1[He]+1[OH]+1[H30+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B122)
1[H30+0H]+1[O_1D]->1[O]+1[OH]+1[H30+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B123)
1[H30+0H]+1[0_1S]->1[0]+1[OH]+1[H30+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B124)
1[H30+0OH]+1[02_a]->1[02]+1[OH]+1[H30+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B125)
1[H30+0OH]+1[02_b]->1[02]+1[OH]+1[H30+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B126)
1[H30+0OH]+1[N_2D]->1[N]+1[OH]+1[H30+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B127)
1[H30+0OH]+1[N_2P]->1[N]+1[OH]+1[H30+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B128)
1[H30+0H]+1[H20]->1[OH]+1[H30+H20] 1.400E-09 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B129)
1[H30+H20]+1[Hex]->1[He]+1[H20]+1[H30+]  1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B130)
1[H30+H20]+1[0_1D]->1[0]+1[H20]+1[H30+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B131)
1[H30+H20]J+1[0_1S]->1[0]+1[H20]+1[H30+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B132)
1[H30+H20]+1[02_b]->1[02]+1[H20]+1[H30+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B133)
1[H30+H20]+1[N_2D]->1[N]+1[H20]+1[H30+] 1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B134)
1[H30+H20]+1[N_2P]->1[N]+1[H20]+1[H30+]  1.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B135)
1[H30+H20]+1[N2]->1[N2]+1[H20]+1[H30+] 7.000E-26 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B136)
1[02+]+1[02]+1[H20]->1[02]+1[02+H20] 2.900E-28 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B149)
1[N+]+1[He]+1[O]->1[He]+1[NO+] 1.000E-29 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B153)
1[N+]+1[O]+1[H20]->1[H20]+1[NO+] 1.000E-29 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B157)
1[H30+]+1[He]+1[H20]->1[He]+1[H30+H20] 6.650E-28 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B162)
1[H30+]+1[02]+1[H20]->1[02]+1[H30+H20] 3.700E-27 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B163)
1[H30+]+2[H20]->1[H20]+1[H30+H20] 7.000E-28 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (B165)
1[He]+1[He2x]->3[He] 4.900E-16 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (C001)
1[He]+1[O_1D]->1[He]+1[O] 1.000E-13 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (C002)
1[Hex]+1[He2x]->2[He]+1[He+]+1[e] 5.000E-10 0.000E+00 0.000E+00 [Mu-2] (C012)
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1[Hex]+1[He2x]->1[He]+1[He2+]+1[€]
1[Hex]+1[O]->1[He]+1[O+]+1[e]
1[Hex]+1[O_1D]->1[He]+1[O+]+1[€]
1[Hex]+1[O_1S]->1[He]+1[O+]+1][e]
1[Hex]+1[02]->1[He]+1[O2+]+1[e]
1[Hex]+1[02_a]->1[He]+1[02+]+1[€]
1[Hex]+1[02_b]->1[He]+1[02+]+1[€]
1[Hex]+1[O3]->1[He]+1[O]+1[O2+]+1[e]
1[Hex]+1[N2]->1[He]+1[N]+1[N+]+1[e]
1[Hex]+1[H20]->1[He]+1[H20+]+1[e]
1[He2x]+1[He2x]->3[He]+1[He+]+1[€]
1[He2x]+1[He2x]->2[He]+1[He2+]+1][e]
1[He2x]+1[O]->2[He]+1[O+]+1[e]
1[He2x]+1[O_1D]->2[He]+1[O+]+1][€]
1[He2x]+1[O_1S]->2[He]+1[O+]+1[€]
1[He2x]+1[02]->2[He]+1[02+]+1[e]
1[He2x]+1[03]->2[He]+1[O]+1[02+]+1[€]
1[He2x]+1[N2]->2[He]+1[N2+]+1[e]
1[0]+1[O_1D]->1[0]+1[O]
1[0]+1[02_a]->1[O]+1[02]
1[0]+1[03]->1[02]+1[02_4a]
1[O]+1[N_2D]->1[0_1D]+1[N]
1[O]+1[NO]->1[NO2]
1[O]+1[NO2]->1[NO3]
1[O_1D]+1[03]->1[O]+1[03]
1[0O_1D]+1[NO]->1[O]+1[NO]
1[O_1D]+1[NO2]->1[02]+1[NO]
1[O_1D]+1[N20]->1[0]+1[0]+1[N2]
1[0_1D]+1[H20]->1[0]+1[H20]
1[O_1S]+1[02_a]->3[O]
1[O_1S]+1[02_a]->1[0]+1[02]
1[O_1S]+1[02_a]->1[0]+1[02_b]
1[0_1S]+1[02_a]->1[O_1D]+1[02]
1[0O_1S]+1[02_a]->1[0O_1D]+1[02_b]
1[0_1S]+1[03]->1[0]+1[0]+1[02]
1[O_1S]+1[03]->2[02]
1[O_1S]+1[NQ]->1[0]+1[NQO]
1[0O_1S]+1[NO]->1[O_1D]+1[NO]
1[0_1S]+1[NO2]->1[0]+1[O]+1[NO]
1[O_1S]+1[N2]->1[O]+1[N2]
1[0_1S]+1[N20]->1[0]+1[0]+1[N2]
1[O_1S]+1[N20]->1[0]+1[N20]
1[O_1S]+1[H20]->1[0]+1[H20]
1[0_1S]+1[H20]->1[O_1D]+1[H20]
1[O_1S]+1[H20]->2[OH]
1[02]+1[N_2P]->1[O_1D]+1[NO]
1[02]+1[N_2P]->1[0_1S]+1[NO]
1[02_a]+1[NO]->1[O]+1[NO2]
1[02_a]+1[H20]->1[02]+1[H20]
1[02_b]+1[03]->1[0]+2[02_a]
1[02_b]+1[N2]->1[02]+1[N2]
1[02_b]+1[H20]->1[02]+1[H20]
1[02_b]+1[H20]->1[02_a]+1[H20]
1[03]+1[N_2D]->1[0]+1[02]+1[N]
1[O3]+1[N_2D]->1[02]+1[NO]
1[03]+1[N_2P]->1[0]+1[O2]+1[N]
1[N_2D]+1[NOJ->1[O_1D]+1[N2]
1[N_2D]+1[NOJ->1[0_1S]+1[N2]
1[N_2D]+1[N20]->1[O]+1[N]+1[N2]
1[N_2P]+1[NO]->1[O]+1[N2]
1[N_2P]+1[NO2]->1[O]+1[N]+1[NO]
1[N_2P]+1[N2]->1[N]+1[N2]
1[N_2P]+1[N20]->1[O]+1[N]+1[N2]
1[He]+1[Hex]+1[O]->2[He]+1[O+]+1[€]
1[He]+1[Hex]+1[O_1D]->2[He]+1[O+]+1][€]
1[He]+1[Hex]+1[02]->2[He]+1[O2+]+1[e]
1[He]+1[Hex]+1[02_a]->2[He]+1[O2+]+1][€]
1[He]+1[Hex]+1[02_b]->2[He]+1[O2+]+1][€]
1[He]+1[Hex]+1[03]->2[He]+1[0]+1[02+]+1[€]

2.000E-09
2.600E-10
2.600E-10
2.600E-10
2.600E-10
2.600E-10
2.600E-10
2.600E-10
1.000E-10
1.000E-10
3.000E-10
1.200E-09
3.600E-10
3.600E-10
3.600E-10
3.600E-10
3.600E-10
3.000E-11
8.000E-12
2.000E-16
6.490E-13
4.000E-13
3.000E-11
2.200E-11
2.410E-10
1.500E-10
3.000E-10
7.000E-11
1.200E-11
3.200E-11
1.100E-10
1.300E-10
3.600E-11
2.900E-11
1.000E-10
5.800E-10
2.900E-10
5.000E-10
1.000E-10
5.000E-17
1.000E-10
9.300E-12
3.000E-10
1.500E-10
5.000E-10
2.000E-12
2.000E-12
4.880E-18
1.500E-17
1.800E-11
2.000E-15
4.000E-12
4.600E-12
1.000E-10
1.000E-10
1.000E-10
4.500E-11
4.500E-11
1.000E-10
3.000E-11
1.000E-10
2.000E-18
1.000E-10
1.600E-31
1.600E-31
1.600E-31
1.600E-31
1.600E-31
1.600E-31
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0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00

0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00

Annexe

[Mu-2] (C013)
[Mu-2] (C014)
[Mu-2] (C015)
[Mu-2] (C016)
[Mu-2] (C017)
[Mu-2] (C018)
[Mu-2] (C019)
[Mu-2] (C020)
[Mu-2] (C021)
[Mu-2] (C023)
[Mu-2] (C024)
[Mu-2] (C025)
[Mu-2] (C026)
[Mu-2] (C027)
[Mu-2] (C028)
[Mu-2] (C029)
[Mu-2] (C030)
[Mu-2] (C031)
[Mu-2] (C033)
[Mu-2] (C036)
[Mu-2] (C046)
[Mu-2] (C047)
[Mu-2] (CO51)
[Mu-2] (C052)
[Mu-2] (C065)
[Mu-2] (C067)
[Mu-2] (C069)
[Mu-2] (CO71)
[Mu-2] (C078)
[Mu-2] (C082)
[Mu-2] (C083)
[Mu-2] (C084)
[Mu-2] (C085)
[Mu-2] (C086)
[Mu-2] (C087)
[Mu-2] (C089)
[Mu-2] (C090)
[Mu-2] (C091)
[Mu-2] (C092)
[Mu-2] (C093)
[Mu-2] (C094)
[Mu-2] (C095)
[Mu-2] (C100)
[Mu-2] (C101)
[Mu-2] (C102)
[Mu-2] (C121)
[Mu-2] (C122)
[Mu-2] (C131)
[Mu-2] (C135)
[Mu-2] (C138)
[Mu-2] (C142)
[Mu-2] (C144)
[Mu-2] (C145)
[Mu-2] (C149)
[Mu-2] (C150)
[Mu-2] (C151)
[Mu-2] (C171)
[Mu-2] (C172)
[Mu-2] (C175)
[Mu-2] (C177)
[Mu-2] (C178)
[Mu-2] (C179)
[Mu-2] (C181)
[Mu-2] (C209)
[Mu-2] (C210)
[Mu-2] (C211)
[Mu-2] (C212)
[Mu-2] (C213)
[Mu-2] (C214)



1[He]+1[0O]+1[O]->1[He]+1[02]
1[He]+1[O]+1[O]->1[He]+1[02_a]
1[He]+1[0O]+1[02_a]->1[He]+1[0]+1[02]
1[He]+1[O]+1[NO]->1[He]+1[NO2]
1[0]+1[0]+1[02_a]->1[02]+1[02_a]
1[0]+1[02]+1[02_a]->1[0]+2[02]
1[02]+2[02_a]->1[03]+1[03]
2[N]+1[H20]->1[N2]+1[H20]
1[He2+]+1[O-]->2[He]+1[O]
1[He2+]+1[02-]->2[He]+1[02]
1[He2+]+1[03-]->2[He]+1[O3]
1[04+]+1[O-]->1[02]+1[03]
1[04+]+1[02-]->1[0]+1[0]+2[02]
1[04+]+1[03-]->1[0]+3[02]
1[H20+]+1[O-]->1[O]+1[H20]
1[H20+]+1[02-]->1[02]+1[H20]
1[O]+1[02]+1[N2]->1[03]+1[N2]
1[0]+2[02]->1[03]+1[02]
2[N2_AJ->1[N2_CJ+1[N2]
1[N_2D]+1[02]->1[NO]+1[O]
1[N_2D]+1[02]->1[NO]+1[O_1D]
1[02+]+2[02]->1[04+]+1[02]
1[02+]+2[N2]->1[02+N2]+1[N2]
1[NO+]+2[N2]->1[NO+N2]+1[N2]
1[O+]+2[N2]->1[NO+]+1[N]+1[N2]
1[O+]+1[N2]+1[02]->1[NO+]+1[N]+1[02]
1[N2+]+1[0]->1[NO+]+1[N]
1[N2+]+1[O]->1[O+]+1[N2]
1[02-]+1[02]+1[N2]->1[04-]+1[N2]
1[02-]+2[02]->1[04-]+1[02]
1[O-]+1[02]+1[N2]->1[O3-]+1[N2]
1[0-]+2[02]->1[03-]+1[02]
1[02-]+1[N2+]->1[02]+1[N2]
1[02-]+1[02+]->2[02]
1[02-]+1[N+]->1[02]+1[N]
1[02-]+1[NO2+]->1[02]+1[NO2]
1[02-]+1[N20+]->1[02]+1[N20]
1[O-]+1[N2+]->1[O]+1[N2]
1[0-]+1[02+]->1[0]+1[02]
1[O-]+1[N+]->1[O]+1[N]
1[O-]+1[0+]->1[0]+1[O]
1[O-]+1[NO+]->1[0]+1[NO]
1[0-]+1[NO2+]->1[0]+1[NO2]
1[0-]+1[N20+]->1[0]+1[N20]
1[03-]+1[N2+]->1[03]+1[N2]
1[03-]+1[N+]->1[03]+1[N]
1[03-]+1[NO+]->1[03]+1[NO]
1[03-]+1[NO2+]->1[03]+1[NO2]
1[03-]+1[N20+]->1[03]+1[N20]
1[NO-]+1[N2+]->1[NOJ+1[N2]
1[NO-]+1[02+]->1[NO]+1[02]
1[NO-]+1[N+]->1[NO]+1[N]
1[NO-]+1[0+]->1[NO]+1[O]
1[NO-]+1[NO+]->2[NO]
1[NO-]+1[NO2+]->1[NO]J+1[NO2]
1[NO-]+1[N20+]->1[NO]J+1[N20]
1[NO2-]+1[N2+]->1[NO2]+1[N2]
1[NO2-]+1[02+]->1[NO2]+1[02]
1[NO2-]+1[N+]->1[NO2]+1[N]
1[NO2-]+1[0+]->1[NO2]+1[O]
1[NO2-]+1[NO+]->1[NO2]+1[NO]
1[NO2-]+1[NO2+]->1[NO2]+1[NO2]
1[NO2-]+1[N20+]->1[NO2]+1[N20]
1[NO3-]+1[N2+]->1[NO3]+1[N2]
1[NO3-]+1[02+]->1[NO3]+1[02]
1[NO3-]+1[N+]->1[NO3]+1[N]
1[NO3-]+1[0+]->1[NO3]+1[O]
1[NO3-]+1[NO+]->1[NO3]+1[NO]
1[NO3-]+1[NO2+]->1[NO3]+1[NO2]

1.000E-33
9.880E-35
1.000E-32
1.000E-31
7.400E-33
1.000E-32
1.000E-31
3.900E-33
1.000E-07
1.000E-07
1.000E-07
4.000E-07
2.000E-06
1.000E-07
4.000E-07
4.000E-07
1.544E-27
1.654E-27
5.543E-04
8.660E-14
3.464E-13
2.028E-22
8.100E-26
1.586E-20
5.400E-24
5.400E-24
2.252E-09
3.129E-11
1.050E-28
1.050E-28
3.300E-28
3.300E-28
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
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0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
-2.600E+00
-2.600E+00
-2.640E+00
5.000E-01
5.000E-01
-3.200E+00
-2.000E+00
-4.400E+00
-2.000E+00
-2.000E+00
-5.000E-01
-2.000E-01
-1.000E+00
-1.000E+00
-1.000E+00
-1.000E+00
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01

0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00

Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Ta(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)

Annexe

[Mu-2] (C215)
[Mu-2] (C216)
[Mu-2] (C218)
[Mu-2] (C220)
[Mu-2] (C229)
[Mu-2] (C234)
[Mu-2] (C250)
[Mu-2] (C257)
[Mu-2] (E004)
[Mu-2] (E005)
[Mu-2] (E006)
[Mu-2] (E030)
[Mu-2] (E031)
[Mu-2] (E033)
[Mu-2] (E081)
[Mu-2] (E082)
[At-1] (1)
[At-1] (1)
[Ko-3] (104)
[Ko-3] (135)
[Ko-3] (136)
[Ko-3] (167)
[Ko-3] (168)
[Ko-3] (169)
[Ko-3] (175)
[Ko-3] (175)
[Ko-3] (198)
[Ko-3] (199)
[Ko-3] (234)
[Ko-3] (234)
[Ko-3] (235)
[Ko-3] (235)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (1)



1[NO3-]+1[N20+]->1[NO3]+1[N20]
1[N20-]+1[N2+]->1[N20]+1[N2]
1[N20-]+1[02+]->1[N20]+1[02]
1[N20-]+1[N+]->1[N20]+1[N]
1[N20-]+1[0+]->1[N20]+1[O]
1[N20-]+1[NO+]->1[N20]+1[NO]
1[N20-]+1[NO2+]->1[N20]J+1[NO2]
1[N20-]+1[N20+]->1[N20]+1[N20]
1[02-]+1[N2+]+1[N2]->1[02]+2[N2]
1[02-]+1[N2+]+1[02]->2[02]+1[N2]
1[02-]+1[02+]+1[N2]->2[02]+1[N2]
1[02-]+1[02+]+1[02]->3[02]
1[02-]+1[O+]+1[N2]->1[02]+1[O]+1[N2]
1[02-]+1[O+]+1[02]->1[02]+1[0]+1[02]
1[O2-]+1[N+]+1[N2]->1[O2]+1[N]+1[N2]
1[02-]+1[N+]+1[02]->1[02]+1[N]+1[O2]

1[02-]+1[NO+]+1[N2]->1[02]+1[NO]+1[N2]
1[O2-]+1[NO+]+1[02]->1[02]+1[NO]+1[02]

1[O-]+1[N2+]+1[N2]->1[O]+2[N2]
1[O-]+1[N2+]+1[02]->1[O]+1[N2]+1[02]
1[O-]+1[02+]+1[N2]->1[0]+1[O02]+1[N2]
1[O-]+1[02+]+1[02]->1[0]+2[02]
1[O-]+1[O+]+1[N2]->1[O]+1[0O]+1[N2]
1[O-]+1[0+]+1[02]->1[0]+1[0]+1[02]
1[O-]+1[N+]+1[N2]->1[O]+1[N]+1[N2]
1[O-]+1[N+]+1[02]->1[O]+1[N]+1[0O2]
1[O-]+1[NO+]+1[N2]->1[O]+1[NO]J+1[N2]
1[O-]+1[NO+]+1[02]->1[O]+1[NO]+1[02]
1[02-]+1[N+]+1[N2]->1[NO2]+1[N2]
1[O2-]+1[N+]+1[02]->1[NO2]+1[02]
1[O2-]+1[O+]+1[N2]->1[O3]+1[N2]
1[02-]+1[O+]+1[02]->1[03]+1[02]
1[02-]+1[NO+]+1[N2]->1[NO3]+1[N2]
1[02-]+1[NO+]+1[02]->1[NO3]+1[02]
1[O-]+1[N2+]+1[N2]->1[N20]+1[N2]
1[O-]+1[N2+]+1[02]->1[N20]+1[02]
1[O-]+1[02+]+1[N2]->1[O3]+1[N2]
1[O-]+1[02+]+1[02]->1[03]+1[02]
1[O-]+1[NO+]+1[N2]->1[NO2]+1[N2]
1[O-]+1[NO+]+1[02]->1[NO2]+1[02]
1[O-]+1[O+]+1[N2]->1[02]+1[N2]
1[O-]+1[0+]+1[02]->2[02]
1[O-]+1[N+]+1[N2]->1[NO]J+1[N2]
1[O-]+1[N+]+1[02]->1[NO]+1[02]
1[02-]+1[02]->2[02]+1[€e]
1[02_b]+1[0]->1[02]+1[0_1D]
1[0O4+]+1[N2]->1[02+N2]+1[02]
1[O2+N2]+1[N2]->1[02+]+2[N2]
1[04+]+1[02]->1[02+]+2[02]
2[N]+1[N2]->2[N2]
2[N]+1[N2]->1[N2_A]+1[N2]
2[N]+1[02]->1[N2]+1[02]
2[N]+1[02]->1[N2_A]+1[02]
1[O]+1[O]+1[N2]->1[02_a]+1[N2]
1[O]+1[O]+1[N2]->1[02_b]+1[N2]
1[O]+1[0]+1[02]->1[02_b]+1[02]
1[N]+1[O]+1[N2]->1[NO]J+1[N2]
1[N]+1[0]+1[02]->1[NO]+1[02]
1[NOJ+1[NO2]->1[N203]
1[NO2]+1[NO2]->1[N204]
1[NO2]+1[NO3]->1[N205]
1[NO2]+1[NO3]->1[NO]J+1[NO2]+1[02]
1[N]+1[02]->1[NO]+1[O]
1[N]J+1[NO]->1[N2]+1[O]
1[N]J+1[NO2]->1[N20]+1[0]
1[NO3]+1[NO3]->1[NO2]+1[NO2]+1[02]
1[O]+1[03]->2[02]
1[O_1D]+1[02]->1[0O]+1[02]
1[O_1D]+1[03]->2[02]

3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.464E-06
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
3.118E-19
1.559E-11
5.997E-11
2.957E-18
1.480E+07
2.673E+04
8.270E-34
8.270E-34
8.270E-34
8.270E-34
2.760E-34
2.760E-34
2.450E-31
1.760E-31
1.760E-31
3.300E-27
5.200E-29
2.700E-27
4.500E-14
1.500E-11
2.100E-11
5.800E-12
8.500E-13
8.000E-12
3.200E-11
1.200E-10
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-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
5.000E-01
-1.000E-01
2.500E+00
-5.300E+00
-4.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
-6.300E-01
-5.000E-01
-5.000E-01
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00

0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
-5.590E+03
-4.201E+03
-2.650E+03
-2.357E+03
-5.030E+03
5.000E+02
5.000E+02
5.000E+02
5.000E+02
7.200E+02
7.200E+02
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
4.667E+03
6.643E+03
1.100E+04
-1.260E+03
-3.600E+03
1.000E+02
2.200E+02
-2.450E+03
-2.060E+03
6.700E+01
0.000E+00

To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
Tg(K)
To(K)
To(K)
To(K)
Tg(K)
To(K)
Tg(K)
Tg(K)
To(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)
To(K)

Annexe

[Ko-3] ()
[Ko-3] ()
[Ko-3] ()
[Ko-3] ()
[Ko-3] ()
[Ko-3] ()
[Ko-3] ()
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (V)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (VI)
[Ko-3] (57)
[Ko-3] (130)
[Ko-3] (226)
[Ko-3] (231)
[Ko-3] (227)
[Ko-3] (90)
[Ko-3] (90)
[Ko-3] (90)
[Ko-3] (90)
[Ko-3] (91)
[Ko-3] (91)
[Ko-3] (92)
[Ko-3] (93)
[Ko-3] (93)
[At-1]
[At-1]
[At-1]
[He-1]
[He-1]
[He-1]
[At-1]
[At-1]
[At-1] (2)
[At-1] (3)
[At-1] (4)



1[0_1D]+1[03]->1[02]+1[0]+1[O]
1[0]+1[NO2]->1[NOJ+1[02]
1[0]+1[NO3]->1[NO2]+1[02]
1[O_1D]+2[N2]->1[N20]+1[N2]
1[O_1D]+1[N2]->1[O]+1[N2]
1[O_1D]+1[N20]->1[N2]+1[02]
1[O_1D]+1[N20]->2[NO]
1[O_1D]+1[N20]->1[0]+1[N20]
2[NOJ+1[02]->1[NO2]+1[NO2]
1[NO]+1[03]->1[NO2]+1[02]
1[NOJ+1[NO3]->1[NO2]+1[NO2]
1[NO2]+1[03]->1[NO3]+1[02]
1[02_a]+1[N]->1[NO]+1[O]
1[02_b]+1[N2]->1[02_a]+1[N2]
1[0_1D]+1[02]->1[0]+1[02_b]
1[0_1S]+1[02]->1[0]+1[02x]
1[0_1S]+1[02]->1[0_1D]+1[02]
1[O_1S]+1[0]->1[O_1D]+1[O]
1[N2+]+1[N]+1[N2]->1[N3+]+1[N2]
1N+]+2[N2]->1[N3+]+1[N2]
1N2+]+1[N]->1[N+]+1[N2]
1[04-]+1[N2]->1[02-]+1[02]+1[N2]
1[O]+1[NOJ+1[N2]->1[NO2]+1[N2]
1[O]+1[NO2]+1[N2]->1[NO3]+1[N2]
1[NO]+1[NO2]+1[N2]->1[N203]+1[N2]
1[NO2]+1[NO2]+1[N2]->1[N204]+1[N2]
1[NO2]+1[NO3]+1[N2]->1[N205]+1[N2]
1[N203]+1[N2]->1[NO]+1[NO2]+1[N2]
1[N204]+1[N2]->1[NO2]+1[NO2]+1[N2]
1[N205]+1[N2]->1[NO2]+1[NO3]+1[N2]
1[O+]+1[N2]->1[NO+]+1[N]
1[O+]+1[02]->1[02+]+1[O]
1[N4+]+1[N2]->1[N2+]+2[N2]
1[NO+N2]+1[N2]->1[NO+]+2[N2]
1[N2_A]+1[N2_ap]->1[N4+]+1[e]
2[N2_ap]->1[N4+]+1[e]
1[N_2D]+1[N_2P]->1[N2+]+1[€e]
1[O]+1[N_2P]->1[NO+]+1[e]
1[O]+1[N_2D]->1[NO+]+1[e]
1[02-]+1[N2_A]->1[02]+1[N2]+1[€]
1[02-]+1[N2_B]->1[02]+1[N2]+1[e]
1[O-]+1[N2_A]->1[O]+1[N2]+1[e]
1[O-]+1[N2_B]->1[O]+1[N2]+1[e]
1[02-]+1[N]->1[NO2]+1[€]
1[O-]+1[N]->1[NO]+1[e]
1[NO2-]+1[0]->1[NO3]+1[e]
1[NJ+1[NO2]->1[N2]+1[02]
1[N]+1[NO2]->1[N2]+1[0]+1[O]
1[N]+1[NO2]->2[NO]
1[0]+1[N205]->1[M]
1[N]+1[03]->1[NOJ+1[02]
1[N]+1[NO3]->1[NO]+1[NO2]
1[N2_AJ+1[02]->1[N2]+1[0]+1[O]
1[N2_AJ+1[02]->1[N20]+1[O]
1[N2_AJ+1[0]->1[NO]J+1[N_2D]
1[N2_AJ+1[N20]->1[N2]+1[N]+1[NO]
1[N2_AJ+1[N2]->2[N2]
1[N2_AJ+1[02]->1[N2]+1[02_a]
1[N2_AJ+1[02]->1[N2]+1[02_b]
1[N2_AJ+1[N]->1[N2]+1[N_2P]
1[N2_AJ+1[0]->1[N2]+1[0_1S]
1[N2_A]+1[NO]->1[N2]+1[NO]
1[N2_BJ+1[N2]->1[N2_AJ+1[N2]
1[N2_BJ+1[un]->1[N2_AJ+1[hv]
1[N2_BJ+1[NOJ->1[N2_A]+1[NO]
1[N2_B]+1[02]->1[N2]+1[0]+1[O]
1[N2_ap]+1[N2]->1[N2_BJ+1[N2]
1[N2_ap]+1[02]->1[N2]+1[0]+1[O]
1[N2_ap]+1[NOJ->1[N2]+1[N]+1[O]
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[At-1] (4)
[At-1] (32)
[At-1] (34)
[At-1] (35)
[At-1] (36)
[At-1] (37)
[At-1] (37)
[At-1] (37)
[At-1] (53)
[At-1] (54)
[At-1] (57)
[At-1] (58)
[Ko-3] (121)
[Ko-3] (127)
[Ko-3] (145)
[Ko-3] (153)
[Ko-3] (154)
[Ko-3] (164)
[Ko-3] (166)
[Ko-3] (172)
[Ko-3] (202)
[Ko-3] (262)
[At-1] (31)
[At-1] (33)
[At-1] (55)
[At-1] (59)
[At-1] (61)
[At-1] (56)
[At-1] (60)
[At-1] (62)
[Ko-3] (187)
[Ko-3] (188)
[Ko-3] (221)
[Ko-3] (233)
[Ko-3] (25)
[Ko-3] (26)
[Ko-3] (27)
[Ko-3] (28)
[Ko-3] (28)
[Ko-3] (60)
[Ko-3] (61)
[Ko-3] (64)
[Ko-3] (65)
[Ko-3] (67)
[Ko-3] (69)
[Ko-3] (71)
[Ko-3] (77)
[Ko-3] (78)
[Ko-3] (80)
[He-2]
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[Ko-3] (101)
[Ko-3] (102)
[Ko-3] (103)
[Ko-3] (105)
[Ko-3] (106)
[Ko-3] (106)
[Ko-3] (107)
[Ko-3] (108)
[Ko-3] (109)
[Ko-3] (110)
[Ko-3] (111)
[Ko-3] (112)
[Ko-3] (113)
[Ko-3] (114)
[Ko-3] (115)
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1[N2_CJ+1[un]->1[N2_B]+1[hv]
1[N2_C]+1[N2]->1[N2_ap]+1[N2]
1[N2_C]+1[02]->1[N2]+1[0]+1[O_1S]
1[02_a]+1[N2]->1[02]+1[N2]
1[02_a]+1[NO]->1[02]+1[NO]
1[02_b]+1[NO]->1[02_a]+1[NO]
1[02x]+1[02]->1[02_b]+1[02_b]
1[02x]+1[N2]->1[02_b]+1[N2]
1[02x]+1[0]->1[02_b]+1[O_1D]
1[N_2D]+1[NOJ->1[N20]
1[N_2D]+1[N20]->1[NO]J+1[N2]
1[N_2D]+1[N2]->1[N]+1[N2]
1[N_2P]+1[02]->1[NO]+1[O]
1[N_2P]+1[NO]->1[N2_A]+1[O]
1[N_2P]+1[N2]->1[N_2D]J+1[N2]
1[N_2P]+1[N]->1[N_2D]+1[N]
1[O_1D]+1[NO]->1[N]+1[02]
1[O_1S]+1[N2]->1[M]
1[O_1S]+1[03]->1[O_1D]+1[0]+1[02]
1[O_1S]+1[N20]->1[O_1D]+1[N20]
1[O0_1S]+1[02_a]->1[0]+1[02_a]
1[NO+]+1[02]+1[N2]->1[NO+O2]+1[N2]
1[NO+]+2[02]->1[NO+02]+1[02]
1N+]+1[O]+1[N2]->1[NO+]+1[N2]
1[N+]+1[O]+1[02]->1[NO+]+1[02]
I[N+]+1[N]+1[N2]->1[N2+]+1[N2]
1[N+]+1[N]+1[02]->1[N2+]+1[02]
1[O+]+1[O]+1[N2]->1[O2+]+1[N2]
1[O+]+1[N]+1[N2]->1[NO+]+1[N2]
1[O+]+1[N]+1[02]->1[NO+]+1[02]
1[N+]+1[02]->1[02+]+1[N]
1[N+]+1[02]->1[NO+]+1[O]
1[N+]+1[02]->1[O+]+1[NO]
1[N+]+1[02]->1[N]+1[O+]
1[N+]+1[03]->1[NO+]+1[02]
1[N+]+1[NOJ->1[N]+1[NO+]
1[N+]+1[NO]->1[N2+]+1[O]
1[N+]+1[NO]->1[0+]+1[N2]
1[N+]+1[N20]->1[NO+]+1[N2]
1[0+]+1[03]->1[02+]+1[02]
1[O+]+1[NQO]->1[NO+]+1[O]
1[O+]+1[NO]->1[02+]+1[N]
1[O+]+1[N_2D]->1[N+]+1[Q]
1[O+]+1[NO2]->1[NO2+]+1[O]
1[O+]+1[N20]->1[N20+]+1[O]
1[O+]+1[N20]->1[NO+]+1[NO]
1[O+]+1[N20]->1[02+]+1[N2]
1[N2+]+1[O3]->1[02+]+1[O]+1[N2]
1[N2+]+1[N2_A]->1[N3+]+1[N]
1[N2+]+1[NOJ->1[NO+]+1[N2]
1[N2+]+1[N20]->1[NO+]+1[N2]+1[N]
1[N2+]+1[N20]->1[N20+]+1[N2]
1[02+]+1[N2]->1[NO+]+1[NO]
1[02+]+1[N]->1[NO+]+1[O]
1[02+]+1[NO]->1[NO+]+1[02]
1[02+]+1[NO2]->1[NO+]+1[03]
1[02+]+1[NO2]->1[NO2+]+1[02]
1[02+]+1[N205]->1[NO2+]+1[NO3]+1[02]
1[NO+]+1[03]->1[NO2+]+1[02]
1[NO+]+1[N205]->1[NO2+]+1[NO2]+1[NO2]
1[N3+]+1[02]->1[02+]+1[N]+1[N2]
1[N3+]+1[02]->1[NO2+]+1[N2]
1[N3+]+1[N]->1[N2+]+1[N2]
1[N3+]+1[NOJ->1[NO+]+1[N]+1[N2]
1[N3+]+1[NO]->1[N20+]+1[N2]
1[NO2+]+1[NO]->1[NO+]+1[NO2]
1[N20+]+1[NO]->1[NO+]+1[N20]
1[N4+]+1[02]->1[02+]+2[N2]
1[N4+]+1[0]->1[O+]+2[N2]
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[Ko-3] (183)
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[Ko-3] (189)
[Ko-3] (190)
[Ko-3] (191)
[Ko-3] (192)
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[Ko-3] (194)
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[Ko-3] (210)
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[Ko-3] (213)
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[Ko-3] (220)
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1[N4+]+1[N]->1[N+]+2[N2]
1[N4+]+1[NO]->1[NO+]+2[N2]
1[04+]+1[02_a]->1[02+]+2[02]
1[04+]+1[02_b]->1[02+]+2[02]
1[04+]+1[0]->1[02+]+1[03]
1[O4+]+1[NO]->1[NO+]+2[02]
1[02+N2]+1[02]->1[04+]+1[N2]
1[O-]+1[NOJ+1[N2]->1[NO2-]+1[N2]
1[O-]+1[NO]+1[02]->1[NO2-]+1[02]
1[02-]+1[NO2]->1[NO2-]+1[02]
1[02-]+1[NO3]->1[02]+1[NO3-]
1[02-]+1[N20]->1[03-]+1[N2]
1[O-]+1[NO2]->1[NO2-]+1[O]
1[O-]+1[N20]->1[NO-]+1[NO]
1[O-]+1[N20]->1[N20-]+1[O]
1[03-]+1[NQ]->1[NO3-]+1[O]
1[O3-]+1[NO3]->1[03]+1[NO3-]
1[NO-]+1[02]->1[02-]+1[NO]
1[NO-]+1[N20]->1[NO2-]+1[N2]
1[NO2-]+1[NO3]->1[NO2]+1[NO3-]
1[NO2-]+1[N205]->1[NO3-]+1[NO3]+1[NO]
1[NO3-x]+1[NO]->1[NO2-]+1[NO2]
1[04-]+1[0]->1[03-]+1[02]
1[04-]+1[NO]->1[NO3-x]+1[02]
1[04-]+1[O]->1[0O-]+2[02]
1[04-1+1[02_a]->1[02-]+2[02]
1[04-1+1[02_b]->1[02-]+2[02]
1[02-]+1[N2+]->1[02]+2[N]
1[02-]+1[02+]->1[02]+1[O]+1[O]
1[02-]+1[NO+]->1[02]+1[N]+1[O]
1[02-]+1[NO2+]->1[0O2]+1[N]+1[02]
1[02-]+1[N20+]->1[02]+1[N2]+1[O]
1[O2-]+1[N3+]->1[0O2]+1[N2]+1[N]
1[02-]+1[N4+]->1[02]+2[N2]
1[02-]+1[04+]->3[02]
1[02-]+1[NO+N2]->1[02]+1[NOJ+1[N2]
1[02-]+1[NO+02]->1[02]+1[NO]+1[02]
1[02-][+1[NO+NQ]->1[02]+2[NQ]
1[02-]+1[02+N2]->2[02]+1[N2]
1[O-]+1[N2+]->1[O]+2[N]
1[O-]+1[02+]->3[0]
1[O-]+1[NO+]->1[O]+1[N]+1[O]
1[O-]+1[NO2+]->1[O]+1[N]+1[02]
1[O-]+1[N20+]->1[O]+1[N2]+1[O]
1[O-]+1[N3+]->1[O]+1[N2]+1[N]
1[O-]+1[N4+]->1[0]+2[N2]
1[0-]+1[04+]->1[0]+2[02]
1[O-]+1[NO+N2]->1[0]+1[NOJ+1[N2]
1[0-]+1[NO+02]->1[0]+1[NO]+1[02]
1[O-]+1[NO+NO]->1[O]+2[NO]
1[0-]+1[02+N2]->1[0]+1[02]+1[N2]
1[03-]+1[N2+]->1[03]+2[N]
1[03-]+1[02+]->1[03]+1[O]+1[O]
1[O3-]+1[NO+]->1[O3]+1[N]+1[O]
1[O3-]+1[NO2+]->1[03]+1[N]+1[02]
1[O3-]+1[N20+]->1[03]+1[N2]+1[O]
1[O3-]+1[N3+]->1[03]+1[N2]+1[N]
1[03-]+1[N4+]->1[O3]+2[N2]
1[03-]+1[04+]->1[03]+2[02]
1[03-]+1[NO+N2]->1[O3]+1[NO]+1[N2]
1[03-]+1[NO+02]->1[03]+1[NO]J+1[02]
1[O3-][+1[NO+NQO]->1[03]+2[NQ]
1[03-]+1[02+N2]->1[03]+1[02]+1[N2]
1[NO-]+1[N2+]->1[NOJ+2[N]
1[NO-]+1[02+]->1[NO]J+1[0]+1[O]
1[NO-]+1[NO+]->1[NO]+1[N]+1[O]
1[NO-]+1[NO2+]->1[NO]J+1[N]+1[02]
1[NO-]+1[N20+]->1[NO]J+1[N2]+1[O]
1[NO-]+1[N3+]->1[NO]+1[N2]+1[N]
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Annexe

[Ko-3] (224)
[Ko-3] (225)
[Ko-3] (228)
[Ko-3] (228)
[Ko-3] (229)
[Ko-3] (230)
[Ko-3] (232)
[Ko-3] (236)
[Ko-3] (236)
[Ko-3] (239)
[Ko-3] (240)
[Ko-3] (241)
[Ko-3] (244)
[Ko-3] (245)
[Ko-3] (246)
[Ko-3] (248)
[Ko-3] (252)
[Ko-3] (253)
[Ko-3] (255)
[Ko-3] (258)
[Ko-3] (259)
[Ko-3] (261)
[Ko-3] (263)
[Ko-3] (264)
[Ko-3] (265)
[Ko-3] (266)
[Ko-3] (266)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (Il)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
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[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
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[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)



1[NO-]+1[N4+]->1[NOJ+2[N2]
1[NO-]+1[04+]->1[NO]+2[02]
1[NO-]+1[NO+N2]->2[NO]J+1[N2]
1[NO-]+1[NO+02]->2[NO]+1[02]
1[NO-]+1[NO+NO]->3[NQO]
1[NO-]+1[02+N2]->1[NO]+1[02]+1[N2]
1[NO2-]+1[N2+]->1[NO2]+2[N]
1[NO2-]+1[02+]->1[NO2]+1[0]+1[O]
1[NO2-]+1[NO+]->1[NO2]+1[N]+1[O]
1[NO2-]+1[NO2+]->1[NO2]+1[N]+1[02]
1[NO2-]+1[N20+]->1[NO2]+1[N2]+1[O]
1[NO2-]+1[N3+]->1[NO2]+1[N2]+1[N]
1[NO2-]+1[N4+]->1[NO2]+2[N2]
1[NO2-]+1[04+]->1[NO2]+2[02]
1[NO2-]+1[NO+N2]->1[NO2]+1[NO]+1[N2]
1[NO2-]+1[NO+02]->1[NO2]+1[NO]+1[02]
1[NO2-]+1[NO+NO]->1[NO2]+2[NO]
1[NO2-]+1[02+N2]->1[NO2]+1[02]+1[N2]
1[NO3-]+1[N2+]->1[NO3]+2[N]
1[NO3-]+1[02+]->1[NO3]+1[0]+1[O]
1[NO3-]+1[NO+]->1[NO3]+1[N]+1[O]
1[NO3-]+1[NO2+]->1[NO3]J+1[N]+1[02]
1[NO3-]+1[N20+]->1[NO3]J+1[N2]+1[O]
1[NO3-]+1[N3+]->1[NO3]+1[N2]+1[N]
1[NO3-]+1[N4+]->1[NO3]+2[N2]
1[NO3-]+1[04+]->1[NO3]+2[02]
1[NO3-]+1[NO+N2]->1[NO3]+1[NO]+1[N2]
1[NO3-]+1[NO+02]->1[NO3]+1[NO]+1[02]
1[NO3-]+1[NO+NO]->1[NO3]+2[NO]
1[NO3-]+1[02+N2]->1[NO3]+1[02]+1[N2]
1[N20-]+1[N2+]->1[N20]+2[N]
1[N20-]+1[02+]->1[N20]+1[0]+1[O]
1[N20-]+1[NO+]->1[N20]+1[N]+1[O]
1[N20-]+1[NO2+]->1[N20]+1[N]+1[02]
1[N20-]+1[N20+]->1[N20]+1[N2]+1[O]
1[N20-]+1[N3+]->1[N20]+1[N2]+1[N]
1[N20-]+1[N4+]->1[N20]+2[N2]
1[N20-]+1[04+]->1[N20]+2[02]
1[N20-]+1[NO+N2]->1[N20]+1[NOJ+1[N2]
1[N20-]+1[NO+02]->1[N20]+1[NO]+1[02]
1[N20-]+1[NO+NO]->1[N20]+2[NO]
1[N20-]+1[02+N2]->1[N20]+1[02]+1[N2]
1[04-]+1[N2+]->2[02]+1[N2]
1[04-1+1[02+]->3[02]
1[04-]+1[N+]->2[02]+1[N]
1[04-]+1[0+]->2[02]+1[0]
1[04-]+1[NO+]->2[02]+1[NO]
1[04-]+1[NO2+]->2[02]+1[NO2]
1[04-]+1[N20+]->2[02]+1[N20]
1[O4-]+1[N3+]->2[02]+1[N]+1[N2]
1[04-]+1[N4+]->2[02]+2[N2]
1[04-]+1[04+]->3[02]+1[02]
1[04-]+1[NO+N2]->2[02]+1[NO]+1[N2]
1[04-]+1[NO+02]->3[02]+1[NO]
1[04-]+1[NO+NQO]->2[02]+2[NO]
1[04-]+1[02+N2]->3[02]+1[N2]
1[H2]+1[HO2]->1[H202]+1[H]
1[H20+]+1[02-]+1[He]->1[H202]+1[He]
1[H20+]+1[02-]+1[N2]->1[H202]+1[N2]
1[H20+]+1[02-]+1[02]->1[H202]+1[02]
1[H20+]+1[02-]+1[H2]->1[H202]+1[H2]
1[H20+]+1[02-]+1[03]->1[H202]+1[03]
1[H20+]+1[02-]+1[H20]->1[H202]+1[H20]
2[OH]+1[He]->1[H202]+1[He]
2[OH]+1[N2]->1[H202]+1[N2]
2[OH]+1[02]->1[H202]+1[02]
2[OH]+1[H2]->1[H202]+1[H2]
2[OH]+1[H20]->1[H202]+1[H20]
2[OH]+1[03]->1[H202]+1[03]
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Annexe

[Ko-3] (II)
[Ko-3] (II)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (Il)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (Il)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (Il)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (Il)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (Il)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
[Ko-3] (I1)
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[Ko-3] (11l
[Ko-3] (11l
[Ko-3] (11l
[Ko-3] (11l
[Ko-3] (IV)
[Ko-3] (IV)
[Ko-3] (IV)
[Ko-3] (IV)
[Ko-3] (IV)
[Ko-3] (IV)
[Ko-3] (IV)
[Ga-1] (1216)
[Ga-1] (1255)
[Ga-1] (1255)
[Ga-1] (1255)
[Ga-1] (1255)
[Ga-1] (1255)
[Ga-1] (1255)
[Ga-1] (1338)
[Ga-1] (1339)
[Ga-1] (1340)
[Ga-1] (1341)
[Ga-1] (1342)
[Ga-1] (1343)



2[HO2]->1[H202]+1[02]
2[HO2]+1[He]->1[H202]+1[02]+1[He]
2[HO2]+1[02]->1[H202]+1[02]+1[02]
2[HO2]+1[N2]->1[H202]+1[02]+1[N2]
2[HO2]+1[H2]->1[H202]+1[02]+1[H2]
2[HO2]+1[H20]->1[H202]+1[02]+1[H20]
2[HO2]+1[03]->1[H202]+1[02]+1[03]
1[HO2]+1[H20]->1[H202]+1[OH]
1[H20]+1[0-]->1[H202]+1[€e]
1[H20+]+1[O-]+1[He]->1[H202]+1[He]
1[H20+]+1[O-]+1[N2]->1[H202]+1[N2]
1[H20+]+1[0-]+1[02]->1[H202]+1[02]
1[H20+]+1[O-]+1[H2]->1[H202]+1[H2]
1[H20+]+1[0-]+1[03]->1[H202]+1[03]
1[H20+]+1[O-]+1[H20]->1[H202]+1[H20]
2[OH]->1[H202]
1[H202]+1[H]->1[HO2]+1[H2]
1[H202]+1[H]->1[H20]+1[OH]
1[H202]+1[OH]->1[HO2]+1[H20]
1[H202]+1[HO2]->1[OH]+1[H20]+1[02]
1[H202]+1[0]->1[HO2]+1[OH]
1[H202]+1[0]->1[H20]+1[02]
1[H202]+1[O_1D]->1[H20]+1[02]
1[H202]+1[02]->2[HO2]
1[H202]+1[N2_A]->2[OH]+1[N2]
1[H202]+1[N2_ap]->2[OH]+1[N2]

1[H202]+1[Hex]->1[He]+1[OH+]+1[OH]+1[e]
1[H202]+1[He2x]->2[He]+1[OH+]+1[OH]+1][€]

1[H202]+1[0_1S]->1[H20]+1[02]
1[02-]+1[H]->1[H20]+1[€e]
1[OH]+1[03]->1[HO2]+1[02]
1[NO2]+1[OH]->1[HO2]+1[NO]
1[NO3]+1[OH]->1[HO2]+1[NO2]
1[H]+1[0O2]+1[He]->1[HO2]+1[He]
1[H]+1[02]+1[02]->1[HO2]+1[02]
1[H]+1[02]+1[N2]->1[HO2]+1[N2]
1[H]+1[02]+1[H2]->1[HO2]+1[H2]
1[H]+1[02]+1[03]->1[HO2]+1[03]
1[H]+1[02]+1[H20]->1[HO2]+1[H20]
1[H]+1[03]->1[HO2]+1[O]
1[H+]+1[02-]+1[He]->1[HO2]+1[He]
1[H+]+1[02-]+1[02]->1[HO2]+1[02]
1[H+]+1[02-]+1[N2]->1[HO2]+1[N2]
1[H+]+1[02-]+1[H2]->1[HO2]+1[H2]
1[H+]+1[02-]+1[03]->1[HO2]+1[03]
1[H+]+1[02-]+1[H20]->1[HO2]+1[H20]
1[H2]+1[02]->1[HO2]+1[H]
1[H2]+1[02-]->1[HO2]+1[H-]
1[OH]+1[N20]->1[HO2]+1[N2]
1[OH+]+1[O-]+1[He]->1[HO2]+1[He]
1[OH+]+1[O-]+1[02]->1[HO2]+1[02]
1[OH+]+1[O-]+1[N2]->1[HO2]+1[N2]
1[OH+]+1[O-]+1[H2]->1[HO2]+1[H2]
1[OH+]+1[O-]+1[03]->1[HO2]+1[O3]
1[OH+]+1[O-]+1[H20]->1[HO2]+1[H20]
1[H+]+1[02-]->1[HO2]
1[H]+1[02]->1[HO2]
1[02]+1[H20]->1[HO2]+1[OH]
1[HO2]+1[02_a]->1[OH]+1[0]+1[02]
1[HO2]+1[N]->1[OH]+1[NO]
1[HO2]+1[0]->1[OH]+1[02]
1[HO2]+1[OH]->1[H20]+1[02]
1[HO2]+1[H]->1[H2]+1[02]
1[HO2]+1[H]->1[H20]+1[O]
1[HO2]+1[H]->2[OH]
1[HO2]+1[03]->2[02]+1[OH]
1[HO2]+1[NO]->1[NO2]+1[OH]
1[HO2]+1[NO3]->1[NO2]+1[OH]+1[02]
1[HO2]+1[H]->1[H20]+1[O_1D]
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2.400E-10
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3.690E-13
3.117E-19
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3.117E-19
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3.117E-19
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3.464E-06
1.534E-27
7.720E-12
1.660E-11
2.200E-11
2.700E-11
4.800E-11
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9.700E-28
3.600E-12
4.800E-12
3.357E-16
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-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-0.400E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
2.920E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
-1.800E+00
-1.800E+00
-1.800E+00
-1.800E+00
-1.800E+00
-1.800E+00
0.000E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-2.500E+00
-0.500E+00
-1.800E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
4.570E+00
0.000E+00
0.000E+00
1.550E+00

6.000E+02
9.800E+02
9.800E+02
9.800E+02
9.800E+02
9.800E+02
9.800E+02
-1.650E+04
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
-4.000E+03
-2.000E+03
-2.889E+02
0.000E+00
-1.394E+03
0.000E+00
0.000E+00
-2.000E+04
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
-9.400E+02
-3.400E+03
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
-2.850E+04
0.000E+00
-2.740E+03
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
-3.728E+04
0.000E+00
0.000E+00
2.240E+02
2.500E+02
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
6.930E+02
2.700E+02
0.000E+00
8.085E+01

Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)

To(K)
To(K)
Ta(K)
Tg(K)
Tg(K)
Ta(K)
Tg(K)
Tg(K)
Ta(K)
Ta(K)

Ta(K)

Ta(K)

Tg(K)
Tg(K)
Ta(K)
Tg(K)
Tg(K)
Ta(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)
Ta(K)
Tg(K)
Tg(K)
Ta(K)
Tg(K)
Tg(K)
Tg(K)

Ta(K)
Ta(K)

Tg(K)
Tg(K)

Tg(K)
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[Ga-1] (1481)
[Ga-1] (1482)
[Ga-1] (1483)
[Ga-1] (1484)
[Ga-1] (1485)
[Ga-1] (1486)
[Ga-1] (1487)
[Ga-1] (1488)
[Ga-1] (1494)
[Ga-1] (1522)
[Ga-1] (1522)
[Ga-1] (1522)
[Ga-1] (1522)
[Ga-1] (1522)
[Ga-1] (1522)
Takeu(Rg01)
[Ga-1] (1089)
[Ga-1] (1090)
[Ga-1] (1348)
[Ga-1] (1489)
[Ga-1] (1558)
[Ga-1] (1559)
[Ga-1] (1560)
[Ga-1] (1561)
[Ga-1] (1562)
[Ga-1] (1563)
[Li-3] (424)
[Li-3] (437)
[Li-3] (365)
[Ei-1] (65)
[At-1] (25)
[Ei-1] (193)
[Ei-1] (194)
[At-1] (14)
[At-1] (14)
[At-1] (14)
[At-1] (14)
[At-1] (14)
[At-1] (14)
[Ga-1] (1032)
[Ga-1] (1118)
[Ga-1] (1118)
[Ga-1] (1118)
[Ga-1] (1118)
[Ga-1] (1118)
[Ga-1] (1118)
[Ga-1] (1199)
[Ga-1] (1203)
[Ga-1] (1333)
[Ga-1] (1367)
[Ga-1] (1367)
[Ga-1] (1367)
[Ga-1] (1367)
[Ga-1] (1367)
[Ga-1] (1367)
[Li-3] (287)
[Li-3] (462)
[Li-3] (550)
[Ei-1] (156)
[Ei-1] (169)
[At-1] (16)
[At-1] (23)
[At-1] (13)
[At-1] (13)
[At-1] (13)
[At-1] (28)
[At-1] (45)
[Ei-1] (217)
[Ga-1] (1086)



1[HO2]+1[0_1D]->1[02]+1[OH] 2.700E-11
1[HO2]+1[02_bj->1[02]+1[O]+1[OH] 1.660E-11
1[HO2]+1[H]->1[H2]+1[02_a] 2.700E-16
1[HO2]+1[0_1S]->1[OH]+1[02] 2.900E-11
1[0_1D]+1[H2]->1[OH]+1[H] 1.100E-10
1[OH]+1[NO3]->1[HO2]+1[NO2] 2.000E-11
1[OH]+1[H2]->1[H20]+1[H] 7.700E-12
Diffusion 1.000E-00

*: les coefficients de réactions sont calculés par I'équipe PRHE.

133

0.000E+00
0.000E+00
1.630E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
0.000E+00
1.000E+00

2.240E+02  Tg(K)
0.000E+00  Tg(K)
-2.000E+03 Tg(K)
2.000E+02 Tg(K)
0.000E+00
0.000E+00
-2.100E+03
1.000E+00

Annexe

[Ga-1] (1453)
[Ga-1] (1455)
[Li-3] (474)
[Li-3] (516)
[At-1] (18)
[At-1] (44)
[At-1] (20)
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Abstract

The cold plasma jets can be generated in helium-air mixtures by circulating helium in a tube
that opens to the ambient air and by feeding pulsed high voltage on annular electrodes glued
around the tube. Experimental studies have shown that these plasma jets are in fact composed
of a succession of ionization waves guided by the helium channel. These ionization waves
generate charged or unloaded active species that can be applied to animal or plant cells or serve
to activate a liquid medium. The applications are multiple and concern, for example, scarring,
cancer treatment, decontamination, cellular activation or help with germination and plant
growth.

The aim of this thesis is to build, using the COMSOL commercial software, a 2D model of the
gas mixture flow coupled to ionization wave dynamics to better understand the formation of
the discharge and the physicochemical characteristics of the jet that flows from it. The
simulation of these devices is however very complex because of (i) the dependence of the
chemical kinetics and the transport phenomena of the charged species as a function of the
composition of the helium-air mixture, (ii) the mutual influence of the flow on the discharges
and discharges on the flow and (iii) the dynamics of the ionization waves which requires steps
of evolution time of the order of the picosecond and a spatial mesh of a few micrometres.

On the basis of a 0D model of chemical kinetics in helium-air mixtures including more than
1000 reactions and a little less than 100 species, a chemical analysis and reduction work was
done to extract an optimum game representative of the chemical kinetics. This model takes into
account both the initial concentration variations of the species in the mixtures and the
modifications of the energy distribution functions of the electrons. In a second step, a 2D model
was developed to simulate the formation and propagation of ionization waves in helium-air jets
using COMSOL. The ionization waves being very dynamic and lasting only a few hundred
nanoseconds, we considered that the flow remained static on this time scale. The evolution of
the charged species is followed using the fluid model order 1 and the necessary basic data are
calculated as a function of the reduced electric field E/N and the helium-air concentration by
solving the Boltzmann equation. The simulations followed the formation and the propagation
of a discharge in plasma jet devices consisting of a dielectric tube and two annular electrodes.
The results clearly show the formation of an initial ionization wave concentrated around the
axis of the tube, which then splits to form an annular discharge that propagates along the
dielectric tube to its exit. A parametric study was carried out on the wave propagation at the
outlet of the tube as a function of the flow velocity of the gas in the tube.

Keywords

Cold plasma jets in helium, reaction and transport (mobility and diffusion coefficient)
coefficients, 2D simulation of cold plasma jet, plasma dynamics, helium flow in air, electrons
energy distribution functions, the annular structure.



Résumé

Les jets de plasma froid peuvent étre générés dans des mélanges hélium-air en faisant circuler
de I'nélium dans un tube qui s'ouvre a l'air ambiant et en alimentant sous haute tension pulsée
des électrodes annulaires collées autour du tube. Les études expérimentales ont montré que ces
jets de plasma sont en fait composés d’une succession d'ondes d'ionisation guidées par le canal
d'hélium. Ces ondes d’ionisation générent des espéces actives chargées ou non qui peuvent étre
appliquées sur des cellules animales ou végétales ou servir a activer un milieu liquide. Les
applications sont multiples et concernent par exemple la cicatrisation, le traitement du cancer,
la décontamination, I’activation cellulaire ou ’aide a la germination et a la croissance des
plantes.

L’objectif de cette thése est de construire, a I’aide du logiciel commercial COMSOL, un modele
2D de I’écoulement du mélange gazeux couplé a la dynamique des ondes d’ionisation pour
mieux comprendre la formation de la décharge et les caractéristiques physico-chimiques du jet
qui en découle. La simulation de ces dispositifs est cependant trés complexe a cause (i) de la
dépendance de la cinétique chimique et des phenomenes de transport des especes chargées en
fonction de la composition du mélange hélium-air, (ii) de I’influence mutuelle de 1’écoulement
sur les décharges et des décharges sur I’écoulement et (iii) de la dynamique des ondes
d’ionisation qui nécessite des pas de temps d’évolution de I’ordre de la picoseconde et un
maillage spatial de quelques micrometres.

Sur la base d’un modéle 0D de cinétique chimique dans les mélanges hélium-air incluant plus
de 1000 réactions et un peu moins de 100 especes, un travail d’analyse et de réduction chimique
a été réalisé pour extraire un jeu optimum représentatif de la cinétique chimique. Ce modéle
prend en compte a la fois les variations de concentration initiale des espéces dans les mélanges
et les modifications des fonctions de distribution en énergie des electrons qui en découle. Dans
un second temps, un modele 2D a été élaboré pour simuler sous COMSOL la formation et la
propagation des ondes d’ionisation dans les jets hélium-air. Les ondes d’ionisation étant trés
dynamiques et ne durant que quelques centaines de nanosecondes, nous avons considére que
I’écoulement resté statique sur cette échelle de temps. L'évolution des espéces chargées est
suivie a l'aide du modele fluide d’ordre 1 et les données de base nécessaires sont calculées en
fonction du champ électrique réduit E/N et de la concentration hélium-air en résolvant
I’équation de Boltzmann. Les simulations ont permis de suivre la formation et la propagation
d’une décharge dans des dispositifs a jet de plasma composé d'un tube diélectrique et de deux
électrodes annulaires. Les résultats montrent clairement la formation d'une onde d'ionisation
initiale concentrée autour de I'axe du tube, qui se scinde ensuite pour former une décharge
annulaire qui se propage le long du tube di¢lectrique jusqu’a sa sortie. Une étude paramétrique
a été réalisée sur la propagation des ondes en sortie du tube en fonction de la vitesse
d’écoulement du gaz dans le tube.

Mots clés

Jets de plasma froids dans I'hélium, les coefficients de réaction et de transport (mobilité et
coefficient de diffusion), simulation 2D de jet de plasma froid, la dynamique du plasma,
I’écoulement de I’hélium dans I’air, les fonctions de distribution de I’énergie des électrons, la
structure annulaire.



