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Résumeé :

Depuis plusieurs années, les lampes a exciméres font I'objet de nombreuses recherches. La
génération du rayonnement UV et VUV contrdlée par une décharge a barriéres diélectriques
(DBD) par I'excitation d'un gaz rare représente un concept prometteur pour d’autres types de

sources de lumiére.

Cette recherche se divise en deux parties, une partie expérimentale qui caractérise le
plasma a pression en dessous de 150 Torr (199,98 mbar), et une partie numérique qui

caractérise le plasma a une pression au-dessus de 400 Torr (533,28 mbar).

La partie expérimentale concerne la caractérisation optique et électrique d’'une décharge a
barriere diélectrique. Le banc expérimental se repose essentiellement sur une excitation
impulsionnelle, un réacteur et la présence de gaz rare. L'objectif de cette partie est d’établir
un bilan général de notre lampe pour essayer de I'optimiser, et de déterminer les éléments

qui influencent le dépbt de la puissance moyenne et les différents résultats de I'efficacité.

La partie numérique concerne l'utilisation d'un modéle cinétique électrique pour une
description homogéne d'une décharge a barriéres diélectriques, le modéle de la décharge se
base sur un couplage de trois éléments a savoir : la cinétique réactionnelle, I'équation de
Boltzmann et le circuit d'excitation. Le principal objectif de cette partie du travail est
d'optimiser le dép6t d'énergie, ainsi que l'efficacité lumineuse de notre source DBD, produite

par différentes formes d'excitation sinusoidale, impulsionnelle et burst.

Finalement, l'optimisation du dépdt d'énergie dans les DBDs implique une meilleure
compréhension des phénomeéenes physiques dans le plasma et des mécanismes cinétiques
essentiels conduisant a la formation ou a la disparition des exciméres. Les phénomeénes
électriques liés aux interactions entre le circuit d'excitation et la décharge affectent eux aussi
d'une maniére significative I'énergie déposée dans le milieu plasma. Ces phénomenes sont

expliqués tout au long de ce manuscrit.

Mots clés : DBDs, striations, filaments, impulsionnelle, burst, exciméres.
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Abstract:

For several years, excimer lamps have been the subject of numerous research. The
generation of UV and VUV radiation controlled by a dielectric barrier discharge (DBD)
through the excitation of a rare gas represents a promising concept for other type of light

source.

This research is divided into two parts, an experimental part which characterizes the plasma
at pressure below 150 Torr (199,98 mbar), and a numerical part which characterizes the

plasma at pressure above 400 Torr (533,28 mbar).

The experimental part concerns the optical and electrical characterization of a dielectric
barrier discharge. the experimental set up is based mainly on a pulse excitation, a reactor
and the presence of noble gas. The objective of this part is to establish a general diagnostic
of our lamp in order to try to optimize it, and to determine the elements that influence the

deposition of the average power and the different efficiency results.

The numerical part concerns the use of an electrical kinetic model for a homogeneous
description of a dielectric barrier discharge, the model of the discharge is based on a
coupling of three elements namely: the reaction kinetics, the Boltzmann equation and the
excitation circuit. The main objective of this part of the work is to optimize the energy
deposition and the luminous efficiency of our DBD source, produced by different forms of

sinusoidal, pulse and burst excitation.

Finally, the optimization of energy deposition in DBDs implies a better understanding of the
physical phenomena in the plasma and the essential kinetic mechanisms leading to the
formation or disappearance of excimers. The electrical phenomena related to the interactions
between the excitation circuit and the discharge also significantly affect the energy deposited

in the plasma medium. These phenomena are explained throughout this manuscript.

Key words: DBDs, striations, filaments, pulse, burst, excimers.
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I. Moftivation :

Depuis une dizaine d’années, un grand intérét porte sur I'étude des plasmas froids et
I'optimisation de la production de rayonnement via les exciméres. Les lampes a
excimeéres sont au coeur méme de cette étude. En effet, le plasma est capable de
créer des especes appelées exciméres qui sont le parameétre clé pour une bonne
efficacité radiative. La compréhension et l'optimisation sont fondamentales pour
pouvoir développer une source plasma fiable en terme d’éclairage ou de production
d’UVs pour une variété d’applications possibles (1). La création de ces exciméres est
possible par une succession de transfert d’énergie entre les espéces issues du
plasma. |l est donc nécessaire d’étudier les espéces qui donnent naissance aux
exciméres, a savoir pour cette étude les atomes d’Argon et de Krypton a I'état
métastable. Ces espéces ont la particularité de posséder une énergie relativement
importante, en plus de pouvoir la conserver pendant plusieurs microsecondes dans
les conditions optimales. Il existe des facteurs responsables des réactions de
qguenching, qui peuvent neutraliser I'activité importante de ces espéces. Ces facteurs
peuvent provenir des instabilités électriques existant au sein méme du plasma. Et
dans des conditions particulieres, le plasma présente des instabilités provocant
'apparition de phénoménes optiques et physiques. Dans ce travail, les
caractérisations optique, électrique et cinétique du plasma sont prises en compte afin
de cerner et de comprendre les phénoménes qui dominent le plasma.

Les décharges de type DBD (décharge a barrieres diélectriques), ont fait leur
apparition par les TV plasmas qui les ont rendus connus, bien que les premiéres
expériences sur ce type de décharge datent des travaux de Siemens en 1879. Du
fait des réglementations trés restrictives vis-a-vis de l'usage du mercure dans les
lampes, les lampes a exciméres sont de bonnes candidates pour se substituer aux
lampes précédentes. De plus les lampes a excimeéres (DBD excilamps) sont une
technologie compétitive pour la production efficace de rayonnement ultraviolet (UV).
Dans ce travail, I'étude est réalisée sur deux décharges plasma, une décharge
expérimentale avec des pressions en dessous de 200 mbar et a des pressions au-

dessus de 533 mbar pour la simulation. La différence de la pression appliquée est a
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I'origine du réacteur, qui en expérimental ne permettait pas que le plasma s’allume
au-dela de 200 mbar.

La physique des plasmas froids demeure l'objet de beaucoup de travaux de
recherche. La diversité des sources de plasma est remarquable (2). Elle présente
énormément de recherches (3), c’est un domaine en plein accroissement (4). Le
traitement des surfaces par plasma est 'un des processus des plasmas le plus
efficace et le plus utilisé pour une production d’'UV importante afin de désinfecter ou
par exemple décontaminer les emballages plastiques (5). Différentes types
d’applications dans plusieurs domaines marquent les plasmas a pression
atmosphérique (6).

Notons que le rayonnement UV produit par les lampes a exciméres est tres
important, et selon une étude récente du rapport de I'équipe de Bernner (7): la
lumiére UV-C lointaine détruit les agents pathogénes dans l'air avant que nous
puissions les respirer. Les UV-C lointains détruisent le coronavirus responsable de la
toux et du rhume, ils peuvent tout aussi étre efficace pour en annihiler le virus qui
cause la COVID-19 (7).

i. Objectif et plan de la these :

Cette étude a pour objectif 'amélioration de la production de photons des lampes a
décharges a barriéres diélectriques. Dans ce travail, les résultats expérimentaux ne
sont pas confrontés aux résultats issus du modéle mais des comparaisons
qualitatives seront réalisées. Le but est de comprendre grace au modéle certains
phénoménes physiques présents dans la décharge. Le choix du modéle zéro-
dimensionnel temporel est un choix délibéré qui permet de décrire d’'une maniére
simple et efficace les phénoménes physiques principaux dans une DBD. Le modéle
contient tous les ingrédients qui permettent de reproduire la caractéristique du
courant de la décharge, la tension aux bornes du diélectrique et du plasma, la
résistance du plasma, la densité de tous les espéces, la puissance déposée dans le

plasma et le champ électrique réduit. L’objectif de cette étude est de clarifier
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l'influence des ces conditions de fonctionnement sur I'optimisation de I'efficacité de la

décharge.

En expérimental, tout d’abord cette amélioration est passée par la caractérisation du
fonctionnement général des décharges a base de différents gaz rares sous le régime
impulsionnel. Ce travail a été mené par des processus de conversion de I'énergie
électrique en énergie radiative et enfin, par I'optimisation des parametres physiques
du milieu plasma (type de gaz, pression de gaz, distance inter-électrodes ... etc.) et
des conditions de I'excitation électrique (fréquence d’excitation, amplitude de tension
et durée d’impulsion). Le diagnostic expérimental a permis I'observation d’un
phénoméne de formation de stries dans la lampe a base de Krypton via une analyse
spatio-temporelle avec la caméra ICCD, et une caractérisation de I'apparition des
filaments dans la décharge a base d’Argon. Les mesures de l'intensité du plasma, de
la puissance moyenne et de [lefficacité permettent de repérer les conditions
optimales du fonctionnement de la décharge. Cette étude pourra mener au
développement de nouvelles éventualités pour les DBD a gaz rares. L'étude
numérique est basée sur un modeéle spatial homogéne comprenant trois modules : la
chimie du plasma, le circuit électrique et I'équation de Boltzmann. Le développement
de la décharge est constitué par une étude électrique et cinétique d'une DBD
homogéne a base de krypton pur, ensuite en utilisant un schéma cinétique, la
décharge est représentée dans un systéme numérique. L’objectif est I'amélioration
des performances d’une lampe a exciméres a base de Krypton (Krz2* a 148 nm), cette
amelioration permettra de cerner les paramétres physiques menant a une bonne
efficacité radiative. L’excitation du plasma dans la DBD a été étudiée avec
'application de trois types d’alimentation différentes : sinusoidale, rectangulaire et
burst. Ce programme nous a permis de tracer les variations temporelles de la tension
de décharge, de la tension diélectrique, du courant de décharge et des
concentrations de différentes espéces présentes dans le plasma. La cinétique du
plasma a été aussi discutée dans le but de trouver un optimum de [l'efficacité
radiative. L’amélioration est passée aussi par I'étude de I'effet de certains paramétres
sur l'excilampe, comme la pression et la tension appliquée afin d'identifier les
parameétres optimaux pour une efficacité radiative maximale dans la gamme UV. La

simulation nous a permis la connaissance du peuplement des états excités
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meétastables via les émissions dans IR dans le Krypton, et la comparaison entre
I'influence des trois excitations utilisés.

Dans cette thése de doctorat, nous nous concentrons sur un aspect général en se
basant sur le diagnostic des mesures expérimentales (électriques / optiques) et
I'interprétation des résultats de la simulation (électriques / cinétiques), dans le cas

d’'une lampe a gaz rare (Ar, Kr).
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Chapitre : état de l'art

— Le but de ce chapitre est d’éclairer le lecteur sur les termes et
les principes de base utilisés dans ce manuscrit. Nous
décrivons briévement le principe de fonctionnement des
lampes a plasma, l'origine des instabilités présentes dans la
décharge : stries, filaments et informations connexes sur la
modélisation. Différentes recherches déja réalisées seront

également cités.
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A.Généralité sur la physique des plasmas :

A.1 Le plasma, c’est quoi ?

Le plasma est un état dilué de la matiére analogue a un gaz partiellement ou
totalement ionisé. Macroscopiquement neutre, il peut contenir des espéces neutres
(atomes, molécules, radicaux ...) et des espéces chargées en proportion
positivement ou négativement (ions, électrons). Nous pouvons citer les plasmas dits
naturels comme le soleil, la foudre, les aurores boréales. Les plasmas de laboratoire
sont désignés comme étant des plasmas artificiels produits par ’lhomme comme les
plasmas de gravure, les réacteurs a fusion, les tubes fluorescents, les torches, etc...

En fournissant de I'énergie électrique a un gaz via une alimentation électrique et des
électrodes, un champ électrique se crée a partir de particules chargées (électrons et
ions), ces particules chargées changent les propriétés de I'espace ou elles se
trouvent et conduisent a l'ionisation du gaz. L’ionisation se fait par le transfert de
I'énergie cinétique a travers des collisions entre les électrons, les atomes et les

molécules du gaz. Il existe deux types de collisions entre ces éléments :

— Les collisions élastiques : ces collisions ne participent pas directement a
I'activation du gaz (transition d’'un état de gaz a un état plasma), mais elles
sont responsables de la conduction et de la diffusion de la chaleur. L’énergie
cinétique totale est conservée avant et aprés cette collision.

— Les collisions inélastiques : elles sont responsables des changements au
niveau de I'énergie interne des molécules et de la nature des particules
(ionisation, attachement électronique, dissociation, etc.). L’énergie cinétique

totale des deux particules est inférieure aprés collision.

Ces collisions entre particules, peuvent entrainer la création de particules chargées.
Si cette création est obtenue a partir d’'un état déja excité (I'excitation désigne tout
phénoméne qui sort un systéme de son état de repos pour I'amener a un état
d'énergie supérieure. Le systéme est alors dans un état excité), c’est une ionisation

par étapes : le cas des métastables dont leurs densités sont importantes en raison
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de leur longue durée de vie. Si cette création est produite a partir de particules

neutres dans leur état fondamental, c’est une ionisation directe.

A

Tempeérature

Figure 1 : Processus de transformation de I'état de la matiére en fonction de la

température (énergie).

Un plasma peut étre généré aprés une augmentation de la température (voir figure
1) via une décharge électrique, par une source extérieure telle qu'un faisceau intense

d'électrons, ou par I'agencement des deux méthodes.
Les plasmas peuvent étre caractérisés par deux parametres :
— Température T exprimée en kelvin (K). Les températures sont mesurées par
la valeur de ksT en électron-volt (eV), ou ks étant la constante de Boltzmann).
En physique des plasmas, la mesure de I'énergie cinétique des électrons ou

des ions est réalisée par leur température.

— Densité n des charges électroniques exprimée en m=3, la densité des neutres

Nn, des électrons ne, des ions positifs ni* et des ions négatifs ni-.

Les plasmas peuvent étre classés en deux grands types :

Fatima Nadia HADDOU BEN DADI | Chapitre 01 — Etat d’art



Chapitre 01 — Etat d’'art

1. Un Plasma a I'équilibre thermodynamique ou les espéces neutres comme les
espéces chargées sont caractérisées par une seule température, exprimée

par I'égalité : Ti = Te= Th.

2. Dans un plasma hors équilibre thermodynamique, la température des
électrons Te est trés supérieure a celle des ions T: et des neutres Th, soit Te )
Ti = Tn. Le plasma est alors hors équilibre thermodynamique. La température

des ions reste équivalente a celle des neutres (comprise aux environs de

300K) alors que celle des électrons est d’environ 10%- 10° K.

A.1.1 Mécanismes de la décharge de Townsend :

Le champ électrique uniforme accélére I'électron qui est placé entre I'espace inter-
électrodes. L’électron commence a ioniser les neutres, atomes ou molécules.
L’ionisation d’'une espéce induit la formation d’une particule chargée positivement ou
négativement et a la libération d'un électron supplémentaire, cet électron
supplémentaire va étre de nouveau accéléré par le champ électrique. L’électron
obtient une énergie suffisante et pourra ioniser une seconde particule. Toutes les
particules ainsi créées vont se déplacer dans I'espace inter-électrodes et générer un
courant électrique, le courant de décharge.

Il est important que tout électron qui quitte la zone d’ionisation soit remplacé. Chaque
électron doit créer suffisamment d’ions positifs, de photons et d’espéces métastables
afin de produire de nouveaux électrons pour que la décharge soit auto-entretenue.
Ce mécanisme est connu sous le nom de multiplication électronique. Le claquage de
Townsend se produit sur des temps relativement longs car les ions doivent revenir a
la cathode pour générer des électrons secondaires qui vont créer d’autres ions

comme le montre la figure 2 - 3.
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Cathode Champ électrique Anode
® électrons
@ ions
. atomes
# :". """
o
@ o— \. e
o .\. ------
."--.. ______
d: Distance

Figure 2 : lonisation en volume.

A.1.1.1 Condition d’auto entretien :

Si la tension appliquée est suffisamment élevée, certains ions auront assez d’énergie
pour permettre 'émission secondaire des électrons a la cathode. Le claquage se
produit lorsque la condition d’auto entretien :

M= exp (ad) = 1 + 1/ y est satisfaite (8).
Ou exp (ad) est la multiplication électronique dans I'espace inter électrode, a : le
premier coefficient d’ionisation de Townsend, vy : le deuxiéme coefficient d’émission

secondaire.

Cathode Anode

hv @ . . atome excité

\.

Figure 3 : émission secondaire.

h:6,6262 x1034 s, v : fréquence (Hz).
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A.2 Propriétés fondamentales d’un plasma :
A.2.1 Degré d’ionisation :

Le degré d’ionisation est défini par le rapport de densité d’électrons ne, d’'ions ni et
des neutres mn. Le gaz reste neutre en raison de la forte intensité des forces
électrostatiques induites par un écart entre ne et ni (9). Le degré d’ionisation & du

plasma est définit par la relation suivante :

8= ne 1
Ne T My

La valeur du degré d'ionisation varie de 10-'° dans le cas des plasmas de décharge a

faible intensité jusqu’a 1 dans le cas du soleil.

A.2.2 Libre parcours moyen :

Le libre parcours moyen (1) est la longueur caractéristique parcourue par I'électron

entre deux collisions modifiant son énergie et sa direction.

1 2

*=1Ne

Ou N est la densité de particule et Q la section efficace de collisions.

Ce mécanisme sert de fondement a I'établissement de la fonction de distribution. La
fonction de distribution des vitesses décrit, a I'instant t la répartition des vitesses des

particules d’une espéce donnée dans un milieu.

A.2.3 Fréquence de collision :

La fréquence de collision définit comme étant le nombre de collisions par unité de
temps. Du point de vue collisionnel, une particule peut étre assimilée a une sphére

avec un rayon. Cette sphére balaye le volume. Pour obtenir la fréquence de collision,
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les particules sont supposés immobiles sauf une dont nous suivons le mouvement

(9):
v = nQv 3

Avec v la fréquence de collision, n la densité des particules, Q la section efficace et v

la vitesse d’'une particule.

A.2.4 Courbe de Paschen :

Pour qu’une multiplication électronique soit possible il faut que I'électron puisse
gagner grace au champ appliqué, une énergie au moins égale a I'énergie d’ionisation
du gaz sur la longueur de son libre parcours moyen. Pour une distance inter-
electrode fixe et un gaz donné, il faut appliquer une tension minimale pour que les
collisions électroniques puissent augmenter le nombre de porteurs de charge. Cette
tension s’appelle la tension de claquage. Elle dépend de la nature du matériau
d’électrode, du gaz et aussi du produit p*d dont p est la pression du gaz utilisé et d
est la distance inter électrodes.

Le produit (p*d) dérive de la loi de Paschen énoncée en 1889 par Paschen (10). La
courbe de Paschen présente une illustration de la dépendance de la tension de
claquage en fonction du produit (p*d). La tension de claquage notée V¢ pour allumer
un plasma dépend du produit p*d, de la nature du gaz, sa température. Les courbes
de Paschen pour une température de 300K et pour plusieurs gaz atomiques sont

présentés sur la figure 4.
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10
pd [Tor cm]

Figure 4 : Courbes de Paschen obtenues pour I'hélium, le néon, I'argon,

dihydrogéne et le diazote (11).

Nous pouvons remarquer sur figure 4 qu’elle présente un minimum de tension qui
correspond a la densité optimale de molécules présentes dans le gaz. Ce minimum

de tension favorise le claquage du gaz pour une distance d donnée :

1. Avant ce minimum de tension: il y a peu d'électrons libres et leur libre
parcours moyen n’est pas suffisant pour qu’ils acquierent assez d'énergie
pour ioniser le gaz. Pour initier une décharge il faut donc augmenter le champ

électrique pour favoriser la probabilité d’ionisation lors d’une collision.

2. Aprés ce minimum de tension : a pression trop faible, il n'y a plus assez de
collisions pour qu’il y ait I'effet d’avalanche. Bien que les électrons aient

acquis suffisamment d’énergie pour ioniser le gaz (2).

A.3 Type de décharge plasma :
A.3.1 Décharge filamentaire :

Dans les années 80, les premiéres études portées sur le phénomeéne filamentaire

dans les DBDs étaient réalisés par Boyers et col (13). lls regarderent
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expérimentalement des structures filamentaires hexagonales. Lorsque la quantité de
charge atteint 108 électrons, le champ devient du méme ordre de grandeur que le
champ appliqué. Une fois ce champ établi, la zone de séparation de charge va
pouvoir se propager en sens inverse des électrons, créant un filament appelé
streamer. La zone de séparation de charge devient la téte du streamer. Les
décharges filamentaires dans les DBDs sont constituée de microcanaux qui
changent dans l'espace et dans le temps et peuvent se former de fagon

désordonnée ou organisée.

A.3.2 Décharge homogeéne :

La décharge homogéne comprend deux types de décharge: la décharge au
mécanisme de Townsend et la décharge en phase luminescente. L'une des causes
principales qui participe a basculer la décharge vers un régime inhomogene est
I'accroissement de la puissance et/ou le taux d'impureté, La transition se fait alors

vers le régime filamentaire (14).

B.Décharge a barriere diélectrique :

B.1 Définition d’'une DBD :

Les premiéres décharges a barriéres diélectriques (DBDs) ont été proposées par
Siemens en 1857, elles servaient initialement pour la production d’ozone. Ce type de
décharge a aussi été qualifiée de décharge silencieuse par Andrews et Tait dés 1860
(12). Une DBD est une décharge électrique créée a l'aide d'un courant alternatif
appliqué aux bornes de deux électrodes, séparées par un matériau diélectrique, en
présence d'un gaz atomique ou moléculaire. Le courant appliqué doit étre
suffisamment grand pour créer un champ électrique fort afin qu’'un plasma se forme

entre I'espace inter-électrodes.

B.1.1 Diélectrique :
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Le diélectrique est un matériau isolant jouant le réle important de capacitance en
série. Il réduit le risque d’'un passage vers un régime d’arc. L’accumulation des
charges a sa surface entraine une réduction du champ et une augmentation de la
capacitance. Cela induit I'extinction de la décharge. Les matériaux utilisés comme
barriére diélectrique sont le verre, le quartz, I'alumine ou des couches de polyméres
(15). La figure 4 présente des exemples de configurations d’électrodes pour des
décharges DBD.

; +——— Electrode haute tension ;

Plasma Barriéres diélectriques |

Plasma T
AC )
T, Electrode de masse I
a) b) c)

Figure 5 : Configurations d’'une décharge a barrieres diélectriques : a) double
barriéres diélectriques, b) barriére diélectrique a électrode, c) barriére diélectrique

entre les électrodes (16).

B.1.2 Electrodes :

La géométrie des électrodes joue un réle trés important sur le diélectrique. Elle
participe a la répartition du champ électrique inter-électrodes. Une géométrie
déterminant un champ parfaitement uniforme est difficle a reproduire en
expérimental, mais il est admissible d’adopter des arrangements des électrodes. Les
configurations de la géométrie des électrodes nous permettent d’avoir: soit un
champ électrique E uniforme qui entrainera un claguage de type Townsend, soit un
champ électrique E non uniforme quand celui-ci est important au niveau de

I'électrode de faible rayon, le claquage dans ce cas est de type streamer.

B.1.3 Les gaz étudiés :
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Durant nos expériences pour étudier les propriétés de l'efficacité radiative de la
décharge, deux gaz étaient utilisés. L'’Argon étant un gaz trés étudié dans la
littérature et bon marché avec des attentes industrielles. Le deuxiéme gaz utilisé est
le Krypton pour ses émissions importantes dans 'UV qu’on peut suivre dans l'IR a
762 nm. Les émissions dans I'IR permettent de suivre la population des états excités
métastables de Krypton en (Kr*(®Poz2)), cette population est indirectement
responsable de I'émission d'UV a 148 nm (17). Les ultra-violets sont importants dans
la lutte contre différents microorganismes.

Les gaz étudiés sont des gaz rares, ils sont chimiquement inertes car leurs derniéres
couches électroniques est pleine. Le changement de gaz plasmagene de l'argon
vers le krypton a eu pour but d’étudier I'’évolution de la structure de la décharge.

Le dispositif expérimental dont le spectrométre et la fibre optique ne sont sensible
que pour détecter des longueurs d’onde supérieures a 250 nm. Il nous est donc
impossible d’observer le premier continuum de [largon, issu des niveaux
vibrationnels élevés de Ar2[0u*(3P41)] et Ar2[1u(®P2)] vers I'état fondamental Arz[0Og
+('So)], située a 110 nm. Pour la méme raison, on ne peut pas observer les raies de
résonance issues des états atomiques 'P1 et 3P1 de I'Argon, respectivement émises
a 104,8 et 106,7 nm.

B.1.3.1 L’Argon :

Ce gaz est utilisé uniquement dans la partie expérimentale. L’Argon est le troisieme
gaz noble, dont la période est 8. Ce gaz est inerte et classé comme agent asphyxiant
simple. L'étude du plasma d’argon sollicite donc I'utilisation d’'un gaz de trés haute
pureté (99,9996%) afin d’éliminer les émissions par des impuretés, méme si elles
sont présentes a I'état de quelques p.p.m. Le choix de 'Argon a été motivé par

plusieurs aspects :

1. L’argon est le gaz rare le plus abondant de I'écorce terrestre qui fait de lui un
gaz eéconomique.
2. |l est employé dans I'éclairage, puisqu'il ne réagit pas avec le filament de

I'ampoule en le préservant de I'oxydation méme a des températures élevées.
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Les lampes a décharge remplies d'argon pur produisent une lumiére violette
pale tirant sur le bleu lavande comme présenté sur la figure 6.

3. L’argon posséde une tension de claquage faible qui nous permet d’effectuer
avec notre dispositif expérimental des mesures pour un plus grand nombre

de valeurs de distance inter-électrodes et de pression (18).

Figure 6 : Plasma d'argon dans la lampe 3 a un gap de 3cm.

Différents processus réactionnels peuvent avoir lieu dans une décharge plasma.

L'ensemble des réactions qui peuvent avoir lieu dans la décharge argon est détaillé

en dessous.
Excitation : Ar+e- — Arf+e-
lonisation : Ar+e- — Art+2e-

Chimie des métastables :
Création : Ar+e- — Arm+e-
Désexcitation : Arm+e- —» Ar+e-

Arm+e- —p Art +2e-

Il existe deux états métastables 3P2 (1S5) et 3Po (1S3). Leur énergie est
respectivement 11.55 eV et 11.74 eV. Ces deux états prennent part de maniéere
importante aux processus réactionnels et énergétiques dans la décharge grace a

leurs durées de vies supérieures a une seconde.

Collisions super élastiques: Ar* +e- —» Ar+e-

Arm+e- —» Ar+e-

Collision a trois corps : Ar*+ 2Ar—>  Ar2* + Ar
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La Figure 7 présente le diagramme d'énergie potentielle de I'Argon. Les transitions
radiatives et les transitions non radiatives (mettant en jeu les espéces métastables)

sont montrées comme suit :

I
Art 3s? 3p°

i 15,755 -

|

5
- sp°ad [N
5
3p°sp [ /3=591,2-907,5 nm

| I 3p° S5s

el | EE
)= 919,5 - 203,17 nm /5= 105,90 - 231,3 nm

3p° 4p
13 :

A=394,9-470,2 nm y
/
f

/A=667,7-114,88 nm

1218
| TT™"7" < ip(1s;) 1183ev
5 ———  — 3p(l5;) 1171eV
‘ 3p°ds - - 4 3p, (15,) 11,62V
A B I 3p; (15} 1155 eV

‘ ! | Ar 3823pS

0

Figure 7 : diagramme d'énergie de I'Argon (19).

B.1.3.2 Le Krypton :

La configuration atomique de I'état fondamental du krypton est la suivante 1s? 2s? 2s°
3d'0 4s? 4pb (discuté en détail dans la partie simulation). La figure 8 présente le

plasma de krypton dans une lampe coaxiale et avec des électrodes transparentes.

Figure 8 : Plasma de Krypton dans la lampe 3 a un gap de 1 cm avec l'insertion

d'électrodes transparentes.
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B.2 Description d’'une décharge plasma :

Dans une décharge plasma, trois phases sont présentes: décharge sombre,

décharge luminescente et arc de décharge.

Tenston (V)

Phase .
Phase sombre IF Phase d'arc
luminescente

- — _ P> Courant (A)
107 101 10%10% 100 1 10
Figure 9 : Caractéristique tension-courant d’'une décharge basse pression avec des

électrodes de géométrie planes et paralléles (20).

B.2.1 Décharge sombre :

La décharge sombre se compose de deux régimes : le régime de décharge non
autonome (AB), pour une tension appliquée inférieure a la tension de claquage du
gaz utilisé Va les électrons sont accélérés par le champ électrique. lls n’ont
cependant pas assez d’énergie pour exciter et ioniser le gaz. Le régime de décharge
de Townsend (BC), la différence de potentiel V a atteint la tension de claquage V¢, la
décharge est donc auto-entretenue au point B. Les électrons gagnent suffisamment

d’énergie entrainant une émission secondaire a la cathode.

B.2.2 Décharge luminescente :

Le champ électrique modifié par le courant de la décharge devient relativement élevé
au point C, ce qui améliore la forte activité des processus collisionnels d’ionisation et
d’excitation du gaz. En conséquence, une tension plus faible (V<Vc) est nécessaire

pour assurer l'auto entretien de la décharge. La décharge est plus lumineuse mais
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ne recouvre pas la totalité de la surface des électrodes. Ce régime décrit la phase de

décharge luminescente subnormale (CD).

La tension restant constante et I'intensité lumineuse se rapproche de I'anode, cette
phase décrit la décharge luminescente normale (DE). La décharge est composée
d’'une distribution de couches sombres et lumineuses, représentées sur la figure 10

de la cathode vers I'anode :

Chute cathodigue: Zone anodique

Espace & Espace
somb aine Espace sombre Lueur sombre

d'aston Cathedique Hittorf anodique anodique

=i
[ [— —
‘ n:::::. Colonne positive ‘ ‘ ‘
- ,-[L.‘_ Y |

|

Espace sombre
de Faraday

Figure 10 : Structure spatiale d’'une décharge en régime luminescent normale (12).

La structure axiale d’'une décharge luminescente normale n’est pas homogeéne, elle
est caractérisée par des régions sombres et lumineuses. De la cathode vers I'anode.
Tout d’abord le champ électrique accélére les électrons sans collisions pour ensuite
atteindre une région ou la lumiére est uniforme, c’est la lumiére que I'on exploite
dans les lampes a décharge. Finalement il y'a une augmentation des excitations et

donc a une augmentation de I'émission (21).

B.2.3 Décharge d’arc :

La phase d’arc (FG) apparait quand I'’émission secondaire au niveau de la cathode
est remplacée par d’autres émissions comme I'émission thermoionique, I'émission
du champ, etc. La tension chute au début de cette phase et le courant augmente. Le
maintien d’un régime d’arc impose également de fortes contraintes sur I'alimentation

électrique qui doit pouvoir assurer la circulation de courants forts (22).
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C.Mécanisme d’entretien d’'une décharge et instabilités :

C.1 Entretien de la décharge :

La production en nombre suffisant d'électrons entre deux décharges afin d'amorcer
la décharge sous faible champ permet de maintenir 'homogénéité de la décharge.
D’aprés Massines et al (23) ce processus est intimement lié aux espéces
métastables et a l'ionisation Penning selon le gaz utilisé. L'ionisation Penning est une
auto-ionisation impliquant des especes excitées et une cible atomique ou
moléculaire, ce procédé fut inventé en 1927 par Frans Michel Penning (24). Cette
interaction aboutit & une décharge de Townsend ou luminescente. Dans les gaz
rares, un meélange de Penning (25) est essentiel a I'enclenchement et a I'entretien de
la décharge.

Au niveau du gaz l'argon, dont le niveau d'énergie des métastables est 11,7 eV et
11,5 eV, il est important d'ajouter un gaz ayant un seuil d'ionisation plus faible
comme le NHs (10,2 eV) pour obtenir l'ionisation Penning (25). La présence de
meétastables et d'impuretés permet la création d'électrons germe en quantité
suffisante pour obtenir une décharge sous faible champ avec un claquage de type
Townsend. L'activité réguliere des métastables permet d'entretenir la décharge en
fournissant un nombre d'électrons germes d'une décharge a la suivante.

Rappelons que la collision Penning donnera divers produits ioniques lorsque le
potentiel d'ionisation de la particule cible est inférieure a I'énergie d'excitation de
I'espéce métastable primaire. Les espéces communes capables d'induire l'ionisation
Penning sont les atomes de gaz rares excités a leur premier niveau électronique qui
est un état métastable (leur durée de vie est suffisamment longue de plusieurs
secondes) pour les rendre capables d'ioniser lors de la collision de nombreux atomes

et les cibles moléculaires (caractérisées par une énergie d'excitation élevée) (26).

C.1.1 Mécanisme de la décharge de streamer :

Le claquage de type streamer est beaucoup plus rapide que celui de Townsend. Il se
produit quand l'avalanche électronique conduise a la formation d’'un plasma entre
I'espace inter-électrodes. Les charges positives et négatives vont par conséquent se

séparer créant un champ opposé au champ extérieur d’ou la modification du champ
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électrique. En se basant sur le critére de Loeb et Meek (27), celui-ci est basé sur la
formation d'électrons secondaires au sein du gaz et la création d'une charge
d'espace importante. Quand le champ induit devient du méme ordre de grandeur que
le champ appliqué, la zone de séparation de charge va pouvoir se propager en sens
inverse des électrons, créant un filament appelé streamer. Le claquage streamer, la
plupart du temps conduit a des décharges non-homogenes.

La figure 11 montre les différentes étapes du claquage streamer, comme: 1)
Avalanche électronique, 2) propagation de I'avalanche vers I'anode, 3) formation du
streamer et propagation vers la cathode (ceci est causé par les avalanches

secondaires), 4) formation d’un filament continu de plasma.

Cathode Anode

Champ de charge
- d'espace

Avalanches
secondaires

Figure 11 : Mécanisme de claquage de type streamer (3).

C.1.2 Instabilité dans les décharges DBD :

C.1.2.1 Les striations :

Les striations sont le signe de manifestation d’ondes et d’oscillations de l'ionisation.
Cela est d0 a une alternance entre des régions de prédominance de création
d’électrons et des régions de prédominance de leurs pertes et non a une
redistribution d’'un nombre fixe d’électrons. Elles sont trés fréquentes dans les
plasmas mais pas toujours visibles. Abria (29) a publié pour la premiere fois la
description du phénomeéne des striations. Les striations apparaissent fixes quand la

décharge contient un matériel permanent de perturbations comme par exemple une
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sonde a fort potentiel négatif ou plus simplement un changement brutal de la section
du tube.

Les striations sont aussi considérées comme une forme particuliere d'auto-
organisation observés dans d’autres décharges dans diverses conditions (30). Ces
modulations analogues ont aussi été observées depuis le milieu du XXe siecle dans
des décharges radiofréequences (RF), mais dont l'origine restait inexpliquée (31).
L'explication physique de cette apparence reste aussi pas bien comprise, malgreé les
enquétes numériques (32).

Les résonances cinétiques expliquent I'existence de trois variétés de striations (s, r et
p) a basse pression avec des chute potentielle sur la longueur des stries (33). Pour
la premiére fois, l'auto-excitation des striations mobiles dans I'Argon a basse

pression a été rapportée au niveau de la simulation 2D (34).

Figure 12: Image de stries dans un tube de 4.3 cm de diamétre 0.19 Torr (35).

C.1.2.2 Contraction de la colonne positive :

Le champ électrique dans cette partie de la décharge est relativement faible.
Cependant, la valeur du champ est juste suffisante pour maintenir la colonne. La
colonne positive se contracte trés souvent quand le courant de la décharge
augmente (36), et pour des produit p*d élevés (environ supérieurs a 100 torr.cm). Si
la distance inter-électrodes diminue a pression constante, la colonne positive se
restreint puis finit par disparaitre, alors que les dimensions des autres zones de la
décharge restent intactes. Pour qu'une contraction de la colonne positive puisse

apparaitre, deux agents sont nécessaires :

1. La création des électrons : il doit y avoir des non linéarités dans la production
des électrons permettant un accroissement plus rapide que l'ionisation a partir

du fondamental.
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2. La perte des électrons : la perte doit étre de type recombinaison en volume et
doit étre suffisamment rapide pour que les électrons produits pres de l'axe

n’aient pas le temps de diffuser vers les parois.

D.Systéme du modeéle cinétique temporel :

Le modeéle cinétique temporel se place dans l'approximation du champ local. Le

modéle est géré par trois principaux systémes d’'équations couplées :

1. Equation du circuit de la décharge.
2. Equation de Boltzmann.

3. Un systéme d’équations cinétique pour les espéces considérées.

Les taux de réactions des électrons sont introduits dans le modele cinétique. Les
systémes 2 et 3 servent a obtenir la densité et la mobilité des électrons, qui sont
utilisées pour déterminer la résistance du plasma dans le systétme 1. Ces trois
systémes du modéle sont nettement liés. La connaissance des sections efficaces de

collision électron-atome ou molécule est nécessaire pour la résolution du systeme 2.

D.1 Equation de Boltzmann :

Il n’est pas évident de décrire le mouvement de chaque particule dans une décharge.

Pour cela le transport des particules est décrit par I'équation de Boltzmann qui
détermine la fonction de distribution f (r, v, t) des vitesses V des particules au point r

de I'espace et a l'instant t.

of of  of _ (af) coll 4

—+ V.= +
ot

dt or a'ﬁ B
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Z—: : représente le taux local de variation de f au point (r, v) en fonction du temps.

of . _— o . e .
V'E: représente la variation de fonction a la suite de la diffusion des ions ou des

électrons, la tendance du gaz a se relaxer vers un état d'équilibre.

d . e - . .
a.%: représente l'action des forces extérieures sur les particules, a étant
I'accélération des forces extérieures dues a l'action des champs électrique et
magnétique.

(Z—’;) coll : représente la variation de la fonction de distribution sous l'effet des

collisions avec les neutres. C'est-a-dire la redistribution des ions ou des électrons

dans l'espace des vitesses sous l'effet des collisions.
L'équation est composée de quatre termes :

1. Le terme de diffusion spatiale qui fait tendre le systéme vers son état
homogeéne.

2. Le terme des forces extérieures sur les particules.

d . , - s e
3. Le terme (a—{) coll représente l'effet des collisions de I'espéce considérée avec

les atomes ou molécules neutres dont la fonction de distribution est

Maxwellienne.

En résolvant I'équation de Boltzmann, une description compléte des phénoménes de
transport serait obtenue. Mais étant donné que la résolution de I'équation est trés
couteuse en termes de temps et de complexité des systémes, une description d’'un
plasma au voisinage d’un point a un temps donné a été élaborée. Il faut alors décrire
I'état énergétique des particules, plus précisément leur distribution en vitesse. La
fonction de distribution établit le nombre moyen de particules de type s et de masse
ms, qui se trouvent dans un volume élémentaire dr® autour d’un point r dont les
extrémités de la vectrice vitesse se trouvent dans un volume de l'espace des
vitesses dz 3 autour du point z, et a l'instant t. A I'équilibre thermodynamique, la

fonction de distribution de vitesse est maxwellienne (9) :
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mgv?
P\ 2k,T 5

™l W

fs(r,v,t) = ng(r,t) (Z;ZT)

Ou ns (r, t) la densité de la particule de type s autour du point r et a l'instant t, ks est
la constante de Boltzmann, T est la température.

Dans les plasmas froids hors équilibre thermodynamique, la fonction de distribution
n’est pas maxwellienne. Elle sera calculée a partir des méthodes de simulation. De la
fonction de distribution, peuvent étre déduites les variations spatio-temporelles des
grandeurs macroscopiques moyennes dont la vitesse, I'énergie et la densité ...etc.
ces grandeurs sont obtenus par la résolution de l'intégrale suivante tel que x est la

grandeur moyenne voulue :

1
ZS (rat):— Zs.fs (I’,V,t)d3V
ns(r,t) '\|/‘ 6

Ainsi peuvent étre également déduites, les fréquences moyennes des différents
processus de collisions (fréquence d’ionisation, fréquence d’excitation, d’échange de
quantité de mouvement...). La densité des particules est obtenue par intégration de

la fonction de distribution sur le volume.

n,(r,t) =j f. (r,v,t)d%

'

7

Quand la décharge contient des particules chargées plus précisément la décharge
luminescente ou le champ électrique est distordu sous I'effet de la charge d’espace.
Ces modifications dans le champ font évoluer la fonction de distribution par son
terme des forces extérieures. Il est alors nécessaire de coupler la résolution de
I'équation de Boltzmann avec celle de I'équation de Poisson qui détermine le champ
E.

Ou les densités d’ions positifs et d’électrons ni et ne. Le terme (ni — ne) est obtenu en
intégrant dans le temps les flux de particules chargées vers la surface diélectrique

c'est la charge du diélectrique en surface. L’équation de Poisson prend en
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considération la permittivité relative du milieu et la discontinuité. L’équation de

Poisson est en fait résolue pour le potentiel V défini par I'équation en dessous.

E= -7V 9

L’équation de Boltzmann couplée a celle de Poisson forme un modéle auto-cohérent
de la décharge. Les sections efficaces sont les seules données nécessaires pour

chaque type de collisions.

D.1.1 Approximation du champ local :

Le présent modéle utilisé dans cette thése se place dans I'approximation du champ
local : les électrons sont en équilibre avec le champ électrique et la fréquence
d’ionisation est une fonction du champ électrique local. Le modéle repose sur les

hypothéses suivantes :

1. Le processus de génération de particules chargées (électrons, ions, atomes
ionisés) est l'ionisation directe par impact électronique.

2. L’équation d’énergie est remplacée par I'approximation du champ local, cela
signifie que le gain d’énergie di aux champ est compensé localement dans le
temps et dans I'espace par les pertes d’énergie dues aux collisions (37). Cette
approximation est connue sous la nomination d’équilibre local entre gain et
pertes d’énergie ou de quantité de mouvement électroniques. Ceci permet en
particulier de supposer que le coefficient d’ionisation, les fréquences de
collision et d’ionisation, les mobilités ne dépendent que du champ local sans
avoir a résoudre I'équation d’énergie électronique. La fonction de distribution
électronique ne dépend que du champ électrique local réduit E(r,t)/N ou N est

la densité totale du gaz.

D.2 Formation des excimeéres :

Les exciméres sont des complexes de molécules qui n'existent que dans des états

électroniques excités (en anglais excited-dimer). Les exciméres les plus connus sont
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formés par |'association de deux atomes des gaz rares a |'état excité, dans notre cas
on cite les exciméres du Krypton Krz*. Les exciméres peuvent étre détecté dans
certains spectres d'émission, particulierement dans les spectres de fluorescence.
Malgré leur courte durée de vie, les excimeéres sont responsables de nombreux effets
photo physiques et photochimiques (38). Les exciméres sont formés par I'état

métastable et aussi I'état résonant comme montré sur la réaction suivante :

Kr*(3P1,2) + 2Kr - Kr2*(13%,) + Kr 10

Les deux aspects principaux des exciméres sont :
— Leurs courtes durées de vie.
— Leurs désactivations (quenching) conduit a I'émission d'un photon quasi

monochromatique dans 'UV ou le VUV selon le gaz utilisé.

D.2.1 Spécification des états métastables et résonants :

La désexcitation des états dits résonants et métastables font partis des états
responsables des émissions UV ou VUV. Les états résonant et métastable sont
produits directement par collisions électroniques avec les atomes du gaz, de méme

par désexcitation d'états d’Argon et de Krypton de niveaux d'énergie supérieure.

1. Etat métastable : est un état d'énergie dans lequel I'atome peut perdurer
pendant un temps relativement long (par rapport aux échelles de temps

atomiques).
2. Etat résonant: est un état excité qui se désexcite spontanément que vers le

niveau fondamental, la désexcitation entraine I'émission d’'un photon dans
FUV.

D.2.2 Processus d’émission des UV/VUV via les exciméres :
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Plusieurs processus participent pour aboutir a I'émission de photons UV/VUV. Les
réactions essentielles sont dérivées des modéles cinétiques simplifiés (39) (40). La
création des états métastables (3P2) et résonants (3P1) et leurs pertes par
phénoméne de désactivation (quenching) joue un rble essentiel dans le processus
de ces émissions.

Il existe deux principaux processus conduisant a la formation de molécules
exciméres : un processus collisionnel direct basé sur I'excitation électronique des
métastables et un processus collisionnel indirect basé sur un enchainement de
réactions (ionisation simple par collision électronique, création d’un ion moléculaire et

recombinaison dissociative).

Processus directe Processus indirecte

lonisation simple par collision
électronique
e+Kr - Krt+2e

Excitation électronique des métastables
e+KrKr*+e

Création d'un ion moléculaire
Krt +2e —» Kr*, + Kr

Recombinaison dissociative
Krt, +e - Kr* +Kr

Formation de molécules exciméres
Kr* + 2Kr —» Kr*, + Kr

Figure 13: Sources de rayonnement UV et VUV (12).

Les exciméres sont des molécules diatomiques qui ne peuvent se trouver de facon
naturelle, elles sont créées dans les laboratoires sous certaines conditions. Ces
molécules sont congues a partir des états métastables et résonants, elles se relaxent
ensuite vers un état dissociatif en émettant une longueur d’'onde dans I'UV. Les
émissions d’'un gaz rare observées dans l'intervalle de longueurs d’onde enregistré
entre 105 et 200 nm résultent des transitions moléculaires depuis les états (I,,) et

(0;) vers I'état fondamental (0, ). Les états moléculaires excités des exciméres sont

notés: I, I

5 O, Oy. Les UVs sont exploités dans le vide uniquement, ces
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rayonnements ne peuvent se propager dans l'air car ils seront immédiatement

absorbés par I'oxygéne moléculaire (41).

D.2.3 Travaux déja réalisés :

De nombreux chercheurs ont étudié de nouvelles sources efficaces de rayonnement
UV et VUV basées sur les émissions des exciméres ou d'exciplexes excités par les
DBDs, la modélisation était mise en ceuvre pour les différentes configurations de
DBDs et le phénoméne du diélectrique, qui étaient représentées dans les modeles
par des capacités électriques analogues.

Les gaz rares contiennent pour des pressions supérieures a quelques Torr, des
molécules a I'état de base, appelées dimeéres. Elles sont créées a la suite de
l'interaction entre un atome a I'état fondamental 'So et un atome excité, qui sont
reliés par les forces de Van der Waals (42). La radioluminescence présente un bon
moyen pour étudier les états excités crée par les rayonnements ionisants dans les
gaz rares. Henck (43) et son équipe ont réalisés des analyses théoriques et
expérimentales de la luminescence de l'argon induite par des particules Q sur la
nature de I'évolution des états atomiques excités dans I'argon. La détermination de la
courbe d’énergie potentielle du dimere d’argon Ar2* est référé dans les travaux d'Aziz
et Castex (44), (45). Cet état faiblement liés posséde un puit de potentiel peu profond
et égal a 100 cm™.

Liu et Neiger (46) ont proposés un modéle électrique d'une DBDs sous une tension
d'excitation arbitraire. Valdivia-Barrentos (47) et al ont utilisés le concept de Liu et
Neiger pour simuler le modéle pour différentes fréquences de fonctionnement, le
pouvoir de prédiction dans ce cas se concentre sur le comportement électriques de
la configuration DBD cylindrique. Pal et al (48)-(49) ont proposés une approche de
modélisation électrique pour I'analyse d’'une DBD coaxial a base d'argon. Les DBDs
dans l'argon étaient aussi étudiées a I'aide du modele bidimensionnel 2D (50), ce
modéle a permis d’analyser linfluence des paramétres de décharge sur la
structuration spatiale du plasma. Akashi et al (51) ont également montré, au moyen
d'une modélisation bidimensionnelle 2D d'une DBDs a pression atmosphérique, que
la diminution de I'émission d'électrons secondaires entraine une diminution du

nombre de filaments et une augmentation de la densité électronique.
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Bogaerts et al (52) ont utilisés un modéle collisionnel-radiatif pour I'argon afin de
calculer le spectre d'émission optique des raies atomiques de l'argon dans une
décharge luminescente. Il a était démontré que les raies correspondant aux
transitions dans I'IR 4p — 4s dominent clairement le spectre. Elles ne sont toutefois
pas responsables de la lumiére visible caractéristique de la décharge luminescente.
Lissovski et al (53) ont modulé une décharge pulsée a haute pression dans l'argon

pour suivre son développement.

Le modéle homogéne est un modéle temporel et spatialement homogeéne, il contient
la physique essentielle pour prédire les conditions de fonctionnement optimales et
examiner les parametres électriques et les caractéristiques chimiques de la DBDs a
haute pression. Méme si d’autres phénomeénes peuvent avoir un réle important
comme par exemple : 'émission secondaire électronique (par impact de photons ou
de métastables), I'effet Penning ou la photo ionisation. Ce profil de phénoménes ne

rentre pas dans le cadre de ce travail.

E. Applications des plasmas :

Le plasma émet un rayonnement sur une large gamme de longueur d’'onde, allant
des VUV a lI'IR (54). Dans cette these, le rayonnement UV artificiel des lampes est
abordé. L’une des applications des procédés plasma est, entre autre, la production
de rayonnement UV-C pour la décontamination des surfaces et des liquides. Le
rayonnement plasma peut aussi servir dans I'excitation des luminophores (UV) dans
les lampes fluorescentes et les écrans a plasma, la dépollution et la stérilisation en
plasma de médecine. Le rayonnement plasma peut étre considéré comme sources
pour la lithographie extréme UV, source d’éclairage : lampes HID (arc avec iodures
métalliques), et comme sources laser UV (exciméres, exciplexes : inversion de
population).

Les DBDS sont étudiées dans d’autres domaines qui concernent les applications
biomédicales. Des efforts récents sont notables en matiére d’inactivation des
bactéries par des plasmas a basse pression (55) : stérilisation, traitements de
tumeurs, chirurgie assistée par plasma avec la soudure de tissus sans sutures

pourraient étre trés envisageable dans un avenir proche (56) (cicatrisation).
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Les DBDs sont notamment utilisées dans les applications environnementales dont la
production d’ozone, la destruction de NOX, la production alimentaire dont ['utilisation
de plasma pour stériliser les emballages permettra d'obtenir des aliments plus sirs

grace a une durée de conservation plus longue (55).

E.1 Domaine biomédicale thérapeutique :

Depuis quelques années, des avancées considérables sont réalisées sur les
applications des plasmas dans le biomédicale. Ces applications concernent la
stérilisation, la décontamination (57), I'ingénierie des tissus et les biomatériaux. Les
applications thérapeutiques des plasmas ont connu un développement croissant au
fil des années, ce domaine d’application est appelé médecine plasma (1). Les
excilamps sont des sources efficaces de rayonnements UV et VUV. lIs sont basés
sur la formation d'espéces excitées, telles que les exciméres des gaz rares. Ces UV-
VUV contribue dans de nombreuses applications comme la prévention du
développement de bactéries sur des organes opérés, les soins sur des plaies
persistantes ou des ulcéres, la médecine régénérative ou le traitement de tumeurs
(6) - (1). Laroussi (1) démontre que les UVs inactivent la bactérie que si leurs
longueurs d'onde se situe dans la "gamme germicide" (220 nm a 280 nm) et sa dose
(exprimée en watts.s/cm? ) est assez élevée. Par conséquent, si 'UV généré par le
plasma ne satisfait pas ces conditions, le rayonnement UV n’aura pas un effet
prononcé. Le concept d'inactivation ou de destruction d'une population n'est pas
absolu. C'est parce qu'il est impossible de déterminer si et quand tous les micro-

organismes des échantillons traités sont complétement détruits.
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Figure 14: Décharge a barriéres diélectriques a électrode flottante dans I'air, avec
gap de 4 mm (sous 20 kV a 1 kHz) (GREMI Orléans, France) (10). La surface a

traiter est en dessous de la décharge.

E.1.1 Production des UVs :

Le rayonnement UV est connu pour étre germicide depuis longtemps, pour cela le
traitement de I'eau par ozone est de plus en plus oublié pour faire place au traitement
de I'eau par les rayons ultraviolets. Les UVc plus particulierement ont pour propriété
de bloquer la duplication de 'ADN, et donc inactivent les germes pathogénes (58).
Les UVs sont généralement produit par des lampes a espéces excités, excimeéres ou
exciplexes. Les lampes a exciméres sont des sources efficaces de rayons
ultraviolets UV ou VUV générés par des diméres de gaz et les halogénures de gaz
rares (59). Et cela afin de remplacer les lampes a base de mercure qui permettent
d'émettre de I'énergie sur un trés large spectre de longueurs d'onde en raison de
leurs grandes toxicités. Le mercure (Hg) a été classé parmi les dix premiers produits
chimiques présentant un risque majeur pour la santé publique et dont I'organisation
mondial de la santé (OMS) a interdit son utilisation. Le rayonnement UV dans la
gamme de longueur d'onde 200 - 300 nm avec des doses de plusieurs milliwatt-
secondes par centimétre carré sont connus pour causer des dommages mortels aux
cellules. La dénaturation de 'ADN est parmi un des effets des UV sur les bactéries.

Elle permet d’inhiber la capacité de la bactérie a se répliquer correctement (60).

E.2 Domaine de I’éclairage :
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L’objectif de ce domaine d’application est la production de lumiére visible via les
emissions des DBDs, et cela dans les lampes fluorescentes avec ou sans mercure et
les panneaux a plasma. La conception de ces lampes est trés simple en partant du
principe que les lampes a excimére émettent des UVs, l'utilisation de luminophores
sous forme de poudre convertit ses UVs en lumiére visible qui sera utilisé pour
I'éclairage, la photocopieuse ou le scanner. Le choix de la lumiére de I'éclairage

dépend du mélange des luminophores.

Figure 15: Tube fluorescent commercial (revétu a l'intérieur avec des luminophores)
disposés autour d’'un tube a décharge en silice. Une lumiére visible intense est émise

par les luminophores (61).

Au cours des derniéres années plusieurs designs de conceptions de lampes a
géométries différentes sont mis en jeu (62) (63) (64). Les décharges dans le Xénon
par exemple produisent une quantité de Ilumiére suffisante pour [I'éclairage,
cependant leurs efficacités demeurent inférieures par rapport aux lampes
fluorescentes a vapeur de mercure, c’est pour cette raison que les DBDs sont plus
souvent utilisés pour d’autres applications que I'éclairage comme par exemple la
production des UVs pour les traitements dermatologiques, la stérilisation de I'eau et
les procédés de gravure pour la microélectronique (4). Et dans des applications
relativement récentes comme la photobiologie, la photo médecine, le nettoyage

d’électrode.
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F. Conclusion:

Les plasmas froids appartiennent a ces domaines ou chaque nouvelle application
ouvre d’elle-méme de nouveaux portails. Mis en perspective avec les différents
eléments théoriques qui échappent encore a la recherche, la majorité de ces
avanceés n’est manifestement qu’au début et promette bien des futurs progrés. Les
plasmas se caractérisent par 'auto entretien. L’auto entretien dans les plasmas est
un phénoméne de structuration dont une partie de dissipation d'énergie sert a
maintenir la structure. L'auto-organisation est une propriété émergente majeure qui
se trouve dans notre décharge sous forme de striations et parfois d’apparition de
filaments. Entre autre la modélisation nous a permis de comprendre les phénomenes
physiques prépondérants pendant le fonctionnement de notre décharge. Ces
phénomeénes sont trés importants parce qu’ils nous permettaient de susciter les

bonnes conditions de production d’'UV ou l'efficacité lumineuse est maximale.
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lI. Chapitre : Matériels et méthodes

— La caractérisation et I'étude des apparences physiques dans
la décharge plasma peut se faire expérimentalement ou par
la modélisation. L’expérimental est confronté par de grandes
difficultés techniques et financiéres. Sur ce chapitre nous
décrivons les outils utilisés durant la manipulation du plasma.
Quant a la modélisation, celle-ci est conférée par des limites
de calcul, la prédiction des phénoménes se fait grace a des
approximations. Nous décrivons également sur ce chapitre
les équations utilisés dans le model ainsi que les paramétres

d’entrée.
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A.Dispositif expérimental :

Cette partie décrit les différents éléments du dispositif expérimental (sources
plasmas, circuit et nature du gaz) utilisés pour la génération du plasma et le

diagnostic de la décharge étudiée au cours du déroulement de la thése.

Groupe de pompage

Géneérateur

Oscilloscope

!
A

Bouteille de gaz

Sonde de courant

Sonde de tension

Electrodes transparentes

'y

Lampe

Figure 16: Photographie générale du banc expérimental.

Le dispositif expérimental de la figure 16 comprend d’'une part, le matériel utilisé
pour générer le plasma (source plasma, gaz, alimentation électrique) et d’autre part,

les outils de diagnostics mis en place pour caractériser la lampe.
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Figure 17: Dispositif expérimental.

Ces derniers sont répartis en deux catégories représentées sur la figure 17 :

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

— Ouitils de diagnostics optiques (caméra iCCD, spectromeétre et fibre optique).

A.1 Alimentation électrique :

L’alimentation est de type impulsionnel haute tension. Elle délivre un profil carré
symétrique capable de fournir une tension maximale de 3 kV a une fréquence allant
de 10 kHz jusqu’a 100 kHz. Le générateur était recouvert d’'une toile métallique
jouant le réle d’'une cage de Faraday durant toute la manipulation. Composée d’un
maillage d’'un mélange de polyester, cuivre et nickel, La toile sert a isoler le
geénérateur afin d’éviter la propagation des ondes électromagnétiques parasites sur

les outils de diagnostic environnants.
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Générateur vu de profil Générateur vu de face

Figure 18 : Photos du générateur couvert avec la cage de Faraday, a gauche vu de

profil et a droite vu de face.

A.2 Dimensions des tubes plasma :

La source plasma utilisée dans ce travail est une lampe en verre borosilicate

présentant une géomeétrie cylindrique. Le choix du verre repose sur son caractére

isolant, sa dureté ainsi que son aspect inerte.

Durant les expériences, deux lampes ont été utilisées, notées a et 3 respectivement.

Les dimensions de ces deux sources sont :

— La lampe a mesure 100 mm de longueur et a un diametre externe de 10 mm.

L’épaisseur du verre est de 1 mm. Un joint d’étanchéité en caoutchouc est
situé a I'extrémité de la source permettant de connecter la lampe au réacteur.

100 mm

-
-

25 mm 25 mm
10 mmi ( 4==m Entrée du gaz
10 mm

Figure 19: Photographie de la lampe a.
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— La lampe B fait 200 mm de longueur et a un diamétre externe de 20 mm.
L’épaisseur du verre est de 1 mm. Le tube en verre est emboité sur un
raccord a bride en inox. La fixation de la lampe est assurée par un joint torique

en polymere (joint viton) et de la colle Araldite (bonne tenue a la pression).

200 mm
- 25 mm 25 mm =

«—> «—>

a— - .

20 mmI — ‘d 4= Entrée du gaz
. ~E—>mm ‘ '
. 3
Electrode haute tension Electrode de masse

Figure 20: Photographie de la lampe (.

Dans les deux cas, les électrodes sont en aluminium (Scotch 3M, tape 425,
épaisseur 120 um). Tel gu'illustré sur les figures 19 et 20, I'électrode haute tension
est placée a I'extrémité du tube et est espacée de I'électrode de masse, placée en

amont, d’'une distance inter-électrode d pouvant varier de 10 a 50 mm.

Les deux électrodes sont positionnées a 'extérieur de la lampe pour diminuer leur
détérioration et pour avoir une accessibilité des électrodes s’il est nécessaire de les
remplacer. Durant cette étude la lampe a fut le premier prototype utilisé avec une
distance inter-électrode de 10 mm. Les premiéres mesures par spectroscopie
d’émission optique ont mis en évidence la présence de contamination du gaz
plasmagéne par I'air ambiant dans la lampe a. Ce probleme a été résolu dans la
lampe B (cf partie résultat), qui a par conséquent servi pour I'ensemble de I'étude

menée dans cette thése.

A.3 Fonctionnement en statique :

Le circuit d’injection du gaz permet le remplissage de la lampe. Il est muni d’'une
jauge de pression afin de contréler la pression du gaz injectée, en amont desquelles
se trouvent la bouteille de gaz munie d’'un manodétendeur. Une pompe primaire et

une pompe turbo moléculaire sont intégrées a un bati de pompage pour permettre

Fatima Nadia HADDOU BEN DADI | Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic



Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic

I'’évacuation du gaz a une pression limite de 2,5.10° mbar. Le systéme de pompage
et le tube dans lequel est créé le plasma sont séparés de trois vannes (cf figure 21).

Une vanne quart de tour permet de garantir le passage d’'un flux constant de gaz.
Une vanne d’équerre manuelle est utilisée pour introduire un flux de gaz dans
'enceinte jusqu’a atteindre la pression de consigne. Une vanne pneumatique
raccordée directement au bati de pompage, qui permet I'évacuation du gaz de
I'enceinte. Avant d’appliquer une tension aux électrodes et de créer le plasma, une
dizaine d’injection/évacuation du gaz était réalisée afin de garantir I'absence de

traces résiduelles d’air ambiant dans la décharge.

Vanne
} pneumatique
o ; Vanne
Vanne N A quart de tour
manuelle : Afficheur
ntrée de pression

| g

e
g

Bati de
pompage

L
|

il

u
|

l

Figure 21: Photographie des trois vannes raccordées au bati de pompage.

B.Diagnostics électriques et optiques :

B.1 Oscilloscope :

Un oscilloscope (Tektronix, TDS7104 Digital Phosphor) a été utilisé durant ce travail

pour visualiser les signaux électriques. Il posséde une bande passante de 1 GHz, et

une fréquence d’échantillonnage maximale de 10 GS.s™.

La sonde haute tension Tektronix P6015A utilisée durant ces mesures, peut mesurer

des tensions allant jusqu'a 20 kV en valeur efficace. Sa bande passante est de 75
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MHz, sa capacité est de 3 pF et elle posséde un coefficient d’atténuation de 1000. La
sonde se compose d’un corps principal ayant une résistance de 100 MQ en paralléle
avec une capacité de 3 pF et d'un adaptateur (Tektronix, TCA- TMEG) ayant une
bande passante de 500 MHz, permettant d’adapter I'impédance d’entrée d’'une voie

de l'oscilloscope pour I'élever a 1 MQ, comme la sonde de tension le requiert.

400 5 T T T T T 400

3007 et et ey e ] Ll

200 B 200
S 1004 100
5
c
2-100- 1 -100-

-200 g -200

-300 Y [ O S uey B B -300

-400 . . . . . -400 . . .

0.0 1.0x10* 2.0x10* 3.0x10" 4.0x10™ 1.0x10° 1.5x10° 2.0x10°® 2.5x10° 3.0x10°
Temps (s) Temps (s)

400
300

c) |

Tension (V)
(=]

=

(=1

o
I

-200 -
-300 -
-400

5.17x10° 5.19x10° 5.20x10° 5.22x10°
Temps (s)

Figure 22 : Signal de tension mesuré aux bornes de la décharge pour une tension
de 3.5 kV a) sur quatre périodes, b) zoom sur le front montant, ¢c) zoom sur le front

descendant de I'impulsion, lorsque le plasma est allumé.

La sonde de courant utilisée est le modéle 6585 de la marque Pearson Electronics.
Le cable reliant le générateur a I'électrode HT traverse la sonde de courant en son
centre. Le passage dun flux d’électrons a travers le cable crée un champ
électromagnétique. La sonde de courant mesure lintensité de ce champ et la
convertit en une tension proportionnelle au courant traversant le cable d’alimentation.

Sa bande passante est de 200 MHz (gain de 1 volt par ampére).
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Figure 23 : a) Mesure du courant de la décharge sur quatre périodes, b) zoom sur le
front montant de I'impulsion, C) zoom sur le front descendant de I'impulsion, lorsque

le plasma est allumé.

B.2 Spectroscopie d’émission et fibre optiques :

Les spectres optiques sont les résultats obtenus avec un spectrométre optique. Dans
ces travaux les spectres ont été obtenus en utilisant un spectrométre (Ocean Optics,
HR2000+) fonctionnant dans la gamme des longueurs d’ondes de 200 a 1100 nm et
offrant une résolution de 0,35 nm. Le spectrométre est couplé a une fibre optique
(Ocean Optics, SR600) de diamétre 600 pum. Les spectres optiques sont donc des
spectres intégrés sur des temps allant de 100 a 600 ms, moyennés sur 2000 a
12000 décharges successives respectivement. La fibre optique est raccordée avec

un passage sous vide pour capter la lumiére du plasma a des longueurs d’'onde
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inférieures a 380 nm, soit la longueur d’'onde de coupure du borosilicate. Le spectre
obtenu, est une représentation graphique du flux lumineux en fonction des longueurs
d’ondes composant la lumiere analysée. L’identification de ces émissions permet de

caractériser et d’étudier le phénomeéne.

B.3 Imagerie iCCD :

La camera iCCD (intensified Charge Coupled Device) utilisé dans cette étude
(Princeton Instruments PI-MAX) a une résolution de 1024*1024 pixels.
L’intensificateur RB (Red-Blue) permet d’obtenir une gamme de longueur d’'onde
mesurable par la caméra entre 200 et 900 nm. Un objectif visible (Nikkor 80-400 mm,
Nikon) est connecté a la caméra. Elle offre la possibilité d’accumuler sur différentes
périodes les émissions du plasma. L’acquisition d’'une image se fait en plusieurs
etapes. Les images obtenues a l'issu via la caméra iCCD sont en pixels, pour obtenir
les dimensions de I'image en « mm », nous appliquons a I'image un facteur de
conversion (pixel — mm). Ce facteur est obtenu en réalisant une image avec la
caméra d’un objet dont les dimensions sont connues (régle graduée).

Les photons incidents traversent la fenétre d’entrée de la camera et entrent en
contact avec la photocathode libérant des photoélectrons. Si l'intensificateur est
ouvert, ces électrons franchissent une galette de micro canaux (micro Channel plate

ou MCP) composée de 108 multiplicateurs d’électrons miniatures individuels (65).

Lampe m

Générateur d'impulsion
Mass HT Trigger

00
—_—

B

Cameéra iCCD

Figure 24 : Représentation du dispositif expérimental avec la caméra iCCD.
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C.Méthode de calcul d’'une décharge type :

Les signaux électriques de tension et de courant permettaient de déduire la
puissance électrique comme présenté sur la figure 25. En se basant sur ces
mesures électriques, la puissance moyenne est calculée avec un programme python,

développé en interne au laboratoire DPHE et basé sur la méthode de Simpson.

200
Argon - 20 kHz - 50 mbar - 800 V - Gap: Scm.

100

Puissance (u*i) (W)

=100

-200

0 20 40 60 80 100 120
t (us)

Figure 25 : Puissance électrique (courant * tension) en fonction du temps.

C.1 Calcul de la puissance moyenne et de I’efficacité :

Le calcul de la puissance moyenne se fait avec la formule suivante :

p 1 JT ' 11
= = | uxtdt
Pm : puissance moyenne en Watt, i: courant appliqué en ampére, u: tension

appliquée en volt, T : période de la décharge en seconde.

Fatima Nadia HADDOU BEN DADI | Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic



Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic
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Figure 26 : Puissance moyenne en fonction de I'amplitude de tension d’'une

décharge type a base d’Argon.

La figure 27 présente I'acquisition de trois spectres optiques de la raie maximale
suivie du gaz Ar 762,4 nm, l'acquisition des trois spectres est réalisée dans un

intervalle de temps différent pour pouvoir réaliser I'écart type.

Ar 762.4 nm - 20 kHz - 50 mbar - 1000 V Gap: 3cm

Intensité maximale (u.a)

T ¥ T ' 1 L T ¥ 1 = ) L T L 1
756 758 760 762 764 766 768 770
Longueur d'onde (nm)

Figure 27 : Trois spectres optiques de la raie maximale de ’Argon 762,4 nm.
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C.2 Calcul d’incertitude :

Chacune des mesures électriques (courant et tension) et optiques (acquisition des
spectres) a été réalisée trois fois. La moyenne de ces trois mesures est ensuite
calculée. La valeur d’incertitude correspond a leur écart-type. L’écart type est
nécessaire pour le diagnostic des résultats, cela nous permettra de suivre la
répétabilité du phénoméne et des résultats et par suite de déduire le fonctionnement
de la lampe B. L’analyse a plusieurs valeurs a été réalisée en utilisant la méthode «
ANOVA one-way > déterminée avec OriginLab. Dans ce cas, la significativité
statistique p est fixée a 0,05. Si ces exigences ne sont pas satisfaites, 'TANOVA

nécessite une normalité et une variance égale.

C.2.1 Influence du signal parasite sur les calculs :

Les circuits émettent des signaux alternatifs parasites, dans le cas de cette
expérience ces signaux pouvaient provenir des entrées et des sorties des
composants constitués de transistors MOS, pouvant faire appel a des courants
importants a chaque commutation (66). Une fois que I'onde électromagnétique est
émise, elle va étre susceptible de se coupler a un circuit électronique et d’induire une
perturbation sur ce dernier. En théorie la cage de faraday doit impérativement couvrir
le matériel en totalité afin d’éviter des nuisances électriques et électromagnétiques
venant de I'extérieur ou inversement. Au niveau de ces expériences la cage de
Faraday couvrait partiellement le générateur (le profil de face du générateur et son
opposé et le profil de bas n’étaient pas couvert), les ondes électromagnétiques du
générateur influencaient sur les entrées et les sorties de l'oscilloscope et par
consequent les fichiers datas de tension et de courant enregistrés étaient touchés
par cette turbulence. C’est pour cette raison qu’un tri de mesures et de résultats était

nécessaire a réaliser.

Les ondes électromagnétiques issues du générateur influengaient sur 'oscilloscope,
le spectrometre et 'ordinateur de telle sorte que ces appareils pouvaient étre bloqués
jusqu’a redémarrage a zéro. En se basant sur les signaux de tension et de courant

un diagnostic était établit a travers le calcul de la puissance moyenne pour cerner le
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phénomeéne de turbulence existant dans les datas. Lors du traitement des datas des
signaux enregistrés des chutes de la puissance moyenne apparaissent comme le
monte la figure 28. Cette courbe affirme le couplage onde électromagnétique et
onde électrique (voir paragraphe suivant sur le couplage d’'une onde). Le signal de
tension est influencé par les ondes électromagnétiques. Dans des conditions
optimales les boitiers doivent étre totalement hermétiques aux agitations
électromagnétiques. Cependant, en expérimental, ceci est quasiment impossible.
Les boitiers de blindage des circuits possédent des ouvertures causées par I'entrée
des connectiques, des antennes et la ventilation permettant d’évacuer la température
du circuit électronique. Le signal d’agression peut alors soit pénétrer le boitier par
des ouvertures puis se coupler directement au circuit électronique, soit se coupler
aux cables d’alimentation ou a une antenne par exemple et étre acheminé jusqu’aux

circuits.

1 1 }—0— Kr - 20 kHz - 100 mbar - 'G'ap: 1cm |
14
=12
s |
810+
o 1
%
2 8-
o J
6 Chute
1 de la puissance
4 4
2

1500 1800 2100 2400 2700
Amplitude de tension (V)

Figure 28 : Mesure de la puissance en fonction de I'amplitude de tension.

La chute de puissance sur la figure 28 est la conséquence de I'agitation du signal de
tension. Ce phénoméne s’est répété a plusieurs reprises et a des temps différents
durant les expériences. La présence de ces turbulences (petite ou grande) est

inévitable, les écarts types sur quelques de nos graphes sont trés grands, cela peut

Fatima Nadia HADDOU BEN DADI | Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic



Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic

étre causé par l'influence du signal parasite. Par la suite une vérification des datas
était nécessaire a faire afin de procéder a un tri de résultats. Les résultats de nos

calculs sont alors quantitatifs.

D.La modélisation :

Le mot modélisation est utilisé pour indiquer un systeme d’équations qui établit une
représentation mathématique des résultats physiques. Les modéles sont utilisés pour
I'interprétation théorique des phénoménes physiques et prédisent les observations
expérimentales. Avec linvention du numérique, la résolution des équations

mathématiques est associée a I'informatique d’ou I'appellation modéle numérique.

Le modeéle utilisé dans cette thése, a été élaborés depuis plus d’une dizaine
d’années dans l'équipe du Pr Belasri au laboratoire LPPMCA. En résolvant le
systéme d’équations, le modéle physique est simulé. La simulation consiste en la
résolution des équations de transports couplées a I'équation de Poisson qui décrit
I'effet des charges d’espace sur le champ électrique. Il faut savoir que dans le cas
des pressions les plus basses comme utilisées en I'expérimental (5 a 200 mbar),
certains modeéles ne sont pas a retenir en raison des déséquilibres importants entre
I'action du champ et celle des collisions.
Selon les théories des modéles utilisés pour simuler les plasmas de décharges, on
peut distinguer quatre catégories de modéles :

1. Modéle Cinétique

2. Modele Fluide

3. Modéle hybride

4. Modéle Particulaire
Le modele temporel (0D) se trouve dans la catégorie des modeéles cinétiques. Dans
ce travail le modeéle physique cinétique est exploité, les principes et les hypothéses
de base du modele sont rappelés. Les méthodes numériques utilisées ne seront pas

discutées.

Fatima Nadia HADDOU BEN DADI | Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic



Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic

D.1 Modeéle temporel (0 D) :

Les modeles temporelle sont construits a partir de la loi d'état des gaz parfaits (67).
Le modeéle utilisé dans cette étude est le modele zéro-dimensionnel a variation
temporelle, la variation spatiale n’est pas prise en compte. Dans ce modéle, le
plasma se place dans I'approximation du champ local, et est considéré comme un
milieu homogéne, uniforme, dont la conductivité est liée a I'évolution de la densité
électronique dans le plasma.

Ce modéle permet de décrire I'évolution temporelle des parameétres électriques et
chimiques d’'une décharge dans un volume donné en I'absence des phénoménes
spatiaux. Le choix de son utilisation repose sur sa vivacité d’exploitation et la
possibilité de comparer les réactions chimiques entre elles afin d’assimiler I'influence
de chacune sur la décharge. Les réactions chimiques pourront étre décrites et
découpler du modéle électrique, la cinétique réactionnelle des neutres est prise en
compte.

Nous considérons le model zéro dimension constitué de trois systémes d’équation
couplée entre eux: équations du circuit extérieur, équation de Boltzmann
électronique (construite a partir de I'équation de continuité pour les différentes
espéces et la résolution de I'équation d’énergie), et équations cinétiques pour les

especes lourdes.

~ 'Circuit de
la
| décharge
. \a\
\~, Equation I

: de
8 Boltzmann

Figure 29: Représentation du modéle zéro-dimensionnel.
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D.1.1 Mécanisme général du modele temporel :

Les parameétres d'entrée sont les sections efficaces de collision électron-atome ou
molécule, les taux de réaction, et le circuit électrique équivalent. Ces données
dépendent des conditions expérimentales (température, tension, pression de gaz,
concentrations de mélange gazeux, etc...). Les parametres de sorties du modeéle
sont les densités d'espéces, la puissance déposée, le courant, la tension, etc..., ces

données peuvent prédire le comportement de la décharge. La structure de ce

Parametres du circuit Ca Icu'

électrique :
Equation du circuit

modéle est représentée sur la figure 30.

Courant

. : électrique
Section gfﬂcace de g ,Tension de décharge
collision \ /
Champ .redLjult initial . Equation de Paramétres de
appliqué E/N 2 Boltzmann " transport
t

Tension de charge,

pression totale - Densité des états :

/' excités, ions, radicaux
Equation de la et molécules ;

Le gaz utilisé cinétique chimique

l Efficacité lumineuse

Réaction chimiques: et énergie déposée

taux et constantes \ Equation de Ida
conservation de

I'énergie

Sortie

N

Figure 30: Structure générale du modéle zéro-dimensionnel temporel (68).

D.1.2 Approche macroscopique de la décharge :

L’étude se focalise sur les mécanismes physiques de base qui sont responsables de
la structuration des plasmas de DBD. L’approche fluide de la décharge permet une

description fluide du transport, celle-ci est obtenue en faisant des approximations
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raisonnables et en prenant I'équation de Boltzmann, qui est remplacée par un
nombre fini d’équations de transport. Ces équations de transport sont les résultats de
'intégration de la fonction de distribution multipliée par les grandeurs
macroscopiques physiques x (v) variant comme des polyndmes de la vitesse sur
I'espace des vitesses. Ce sont les moments de I'équation de Boltzmann (69).

Les trois premiers moments de I'équation de Boltzmann donnent :

1. L’équation de continuité des particules chargées.
2. L’équation de transfert de la quantité de mouvement.

3. L’équation de conservation de I'énergie.

La description cinétique du transport de particules chargées était négligée, en
d’autres termes le travail concerne les phénomeénes physiques qui sont a l'origine de
I'existence du plasma de DBD. L’équation générale de transport correspondant a la

grandeur X (v) s’écrit :

ony, o (af) 3
gL —nNvV.y= ar
pr +Venyv-nyVgyy Xatcolldv

12

< —_

1. Lorsque x (v) est égale a 1, on obtient le premier moment de I'équation de
Boltzmann qui est I'équation de continuité, Cette équation représente la
conservation de densité de particules chargées. nei représente la densité de
particules chargées ( les électrons, les ions positifs ou négatifs). Le terme Se,i
rend compte des créations (ionisations) et des pertes (attachements ou

recombinaisons) des particules chargées. L’équation de continuité s’écrit :
on, . 13

e _
ot + Vi Nej Vei = Se,i

2. Lorsque x (v) est égale a mv, on obtient 'équation de transfert de quantité de

mouvement en intégrant sur I'espace des vitesses :

anmV
at

+nm (V.V=)V +V(Ve.nmV) + V. P — nF = J5 {%} . d3v 14
co

Fatima Nadia HADDOU BEN DADI | Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic



Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic

F, représente les forces extérieures qui s’appliquent au systéme di aux
champs électrique et magnétique s'il existe. P, est le tenseur de pression
cinétique, il est défini comme un flux de quantité de mouvement dans un
référentiel se déplacant a la vitesse v. Le terme de droite représente la
variation de la quantit¢ de mouvement des particules sous leffet des

collisions.

3. Enremplagant x (v) dans I'équation par ¥2.mv?, on obtient I'’équation d’énergie

scalaire qui est le troisiéme moment de I'équation de Boltzmann :

15

1 onmy= + Ve [1 nm(V.V)V] —nF.V = jl my? {ﬂ} d3v
2 6t 2 ) 2 5t coul
v
Les trois moments de I'équation de Boltzmann forment un systéme qui n’est pas
fermé et ne peut donc pas décrire le comportement des particules chargées dans
une décharge électrique. Ces moments correspondent a une série infinie d’équations
hydrodynamiques et dans ce cas le nombre de parameétres inconnus dans le
systéme est supérieur aux équations, le systéeme est alors ouvert. Les modéles
fluides nécessitent deux hypothéses principales pour limiter le nombre d’équations et

fermer le systéme (70). Les hypothéses sont les suivantes :

1. Réduction de l'ordre physique ou le nombre d’équations: a l'ordre 1
(deuxieme moment de I'équation de Boltzmann) I'équation de conservation de
la densité et de la quantité du mouvement sont prises en compte, tandis qu’a
l'ordre 2 (troisieme moment de I'’équation de Boltzmann) il y’aura I'ajout de
I'équation de conservation de la densité d’énergie.

2. Fermeture du systéme: a lordre 1, le systeme est fermé en adoptant
I'approximation du champ local (ACL), dans ce cas l'utilisation des données
de base pré-tabulées est en fonction du champ électrique réduit E/N. A l'ordre
2, le systeme est fermé en utilisant 'approximation de I'’énergie locale (AEL),
les paramétres de transport et les taux des réactions dépendent directement

de I'énergie moyenne des particules chargées (71).
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E. Circuit électrique de la décharge :

Le modele est constitué du circuit de la décharge contenant les résistances variables
de la gaine Rg et de la colonne positive Rp, I'équation de Boltzmann joue un rdle
important, elle nous permet de calculer la mobilité électronique pe afin d’obtenir une
nouvelle valeur de I'évolution temporelle du champ électrique réduit E/N (i), et la
cinétique réactionnelle dont les taux des réactions électroniques Ke définissent la
chimie du plasma (densité des électrons ne et les densités des espéces lourdes).

Le circuit de la décharge consiste a représenter la lampe par un circuit électrique
illustré sur la figure 31 ou le diélectrique est représenté par une capacité en séries
Cq, la gaine est représentée par un condensateur Cg en paralléle avec une
résistance Rg, la colonne positive est représentée par une résistance Rp. Le circuit
complet est alimenter par un générateur V(t) a tension alternative. La lampe utilisée

durant ce travail est de géométrie plane, les électrodes sont placées a I'extérieur.

Diélectriques

Electrode

'

Krypton

Plasma

Alimentation:
—_—— sinusoidale, ——
rectangulaire et busrt

Figure 31: Schéma de lampe.

La décharge est traversée par un courant I. Si on considére une tension Vp entre les

bords de la résistance Rp on peut écrire :

Vp=RpI 16
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Dans la colonne positive, La densité de courant est assurée par les électrons, la

densité des ions est négligeable :

]= Ne.€. u.e.E 17

e : mobilité électronique.

En se basant sur les deux équations, il est possible d’écrire la relation entre la

résistance et la densité des électrons comme suite (72) :

L 18

R = ——
Aengp,

)

A : la surface des électrodes, L : la longueur de la colonne positive.

La résistance de la gaine étant négligeable, le circuit représentant la décharge peut
alors se simplifier en une capacité C équivalente a la gaine et aux diélectriques en

série avec une résistance représentant la colonne positive.

Capacité équivalente Résistance
a la gaine et aux diélectriques du plasma

r—l—\ r—l—\
| R,
C4

e
e )

Figure 32: Modéle de la DBD et de la conductance.
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La tension aux bords de la capacité équivalente a la gaine et aux diélectriques est
Vc, la tension de la colonne positive est Vp. La tension totale appliqué a la décharge

V(t) est la somme de ces deux potentiels (73):

V()= Vi + Y, 19

E.1 Les parameétres électriques du circuit simplifié de la décharge :

Le plasma de la colonne positive est régi par un systéme d’équations de continuité
de la densité électronique et de la densité des espéces lourdes, ce systeme est

décrit comme suit :

Le courant dans le plasma est déduit de la densité électronique a l'instant t par la

relation :

A
1) = T ene (e (D) 20

La tension Vc de la capacité équivalente a la gaine et aux diélectriques s’est déduite

a partir de I'équation :

v, = %fl(t)dt 21

La densité électronique est obtenue par la résolution d’'une équation de continuité :

dne ., . 22
7r = Se [E/N] = Sc [E/N]

E/N : le champ électrique réduit, ne : la densité électronique et (S§-Se): le terme
source de I'équation de continuité qui tient en compte tous les processus de perte et
de création sous l'effet des collisions avec les différentes espéces et du champ

électrique réduit E/N.

Fatima Nadia HADDOU BEN DADI | Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic m



Chapitre 02 - Méthodes de diagnostic

L’évolution des populations des espéces lourdes dans le milieu s’écrivent d’'une

maniere générale sous la forme (72) :

d[Xml] _
at

S (£) = Sm () 23

[Xm] : la concentration de I'espéce i a I'instant (t), Sm* (t) et Sm™ (t) : sont les termes
sources de production et de disparition par unité de volume et de temps. La
résolution de ce systéme d’équation différentielles décrivant le circuit de la décharge
et I'évolution des espéces entre elles, permet d’obtenir a chaque instant la tension

aux bornes du plasma et le champ électrique dans le plasma.

E.2 Efficacité radiative des UVs :

Les lampes a décharge a barriére diélectrique convertissent I'énergie électrique
fournie a la décharge en lumiére. Ce processus de conversion passe par la
transformation de I'énergie électrique en énergie cinétique des électrons en
mouvement, qui est a son tour transformée en rayonnement électromagnétique a la
suite de collision. La génération de photons UV dépend de la fréquence et la

pression totale du gaz ...etc.

L'efficacité en expérimental se traduit par le rapport entre le flux radiatif émis par la
lampe et la puissance absorbée. L'efficacité est calculée en se basant sur la raie
possédant I'intensité maximale du gaz étudié, I'intensité maximale est donc divisée

par le temps d’intégration et la puissance moyenne suivant I'équation ci-apres :

Lnax 24

m*t

Efficacité =

Imax : intensité maximale de la raie maximale du gaz étudié, t: temps d’intégration

du spectrometre, Pm : puissance moyenne.
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En modélisation, I'énergie totale Wu des photons UV émis par la décharge pour un
gaz donné est défini par la formule suivante, les longueurs d’ondes sont propres au

gaz choisis (73) :

Wuv - Wﬂl + Wﬂl + Wﬂl + ... 25

L’énergie d’émission a une longueur d’'onde quelconque A durant un cycle est définit

par la relation (73) :

Wl = dA%f(;T[NA (t)] .13. dt 26

NA(t) : la densité de I'exciplex responsable de I'émission considéré, tr: la durée de
vie de cet exciplex, d: la distance du gap, A : la surface des électrodes, c : la vitesse

de la lumiére, A : la longueur d’onde du photon étudié, h : la constante de Planck.

L’énergie électrique totale dissipée dans la décharge durant une période T, est

déduite par la formule (73):

Wee = d [} E@®).1(t). dt 27

E : le champ électrique local, I(t) : le courant de décharge a I'instant t.

L'efficacité totale de la génération de photons UV dans la DBD est défini par le

rapport entre I'énergie lumineuse de sortie et I'énergie électrique d'entrée (73) :

n = Wuv 28
Wele

F. Cinétique réactionnelle du plasma Krypton :

La chimie du plasma Krypton est trés importante a connaitre pour ensuite pouvoir
déduire la cinétique réactionnelle responsable de la production maximale de lumiere

UV. Ces UV ouvriront par la suite divers portes d’applications dans différents
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domaines. Les parameétres d’entrées pour I'étude du modele cinétique sont basés sur
les taux de réaction des différentes espéces obtenus par la résolution de I'équation
de Boltzmann. Les coefficients de transport électronique tel que I'énergie moyenne et
la vitesse de dérive électronique sont calculés a la base du logiciel BOLSIG (74).

Les espéces prises en considération dans cette cinétique sont :

Kr* : I'état excité métastable (3Z.).

Kr* : I'état excité résonant (X.).

Kr** : I'état supérieur aux états métastables et résonnants, il corresponds a I'état
(4p). Cet état bien qu'il est supérieur il reste inférieur aux autres états excités
proches de la limite d’ionisation.

Kr* : ion atomique du Krypton.

Kr2* : molécule ionique (dimer) du Krypton.

Krs* : molécule ionique (trimer) du Krypton.

Kr2* : excimer correspondent aux deux états excités de la molécule, il regroupe les
deux continuums ; le premier Kr2* ('Zu+) obtenu a partir de la collision de I'état excité
atomique résonant Kr*(3P1). Le deuxiéme continuum Kr2*(3Zu+) est obtenu a partir de
la collision de I'atome excité métastable Kr*(®P2). L’assemblage des deux continuums
dans le méme état est d0 au faite que les deux excimers émettent dans la méme
longueur d’'onde A= 124 nm pour le Krypton respectivement. Les réactions chimiques

du Krypton et ses taux de réactions sont présentés sur les tableaux en dessous :

Etat configuration | L-S | Racah | J-J | Pashen | Energie | Energie
électronique (ev) (cm™)
Fondamental 4p® 'So | 4p®1S 0 1Py 0 0
1° métastable | 4p5(?Ps)5s | %P, | 5s[3/2]2 | 2 1Ss 9.914 79971,
7422
1" résonant 3Py | 5s[3/2]1 1 1S4 10.031 80916,
7685
20me 4p5(2P12)5s | 3Po | 5sT1/2]0 | O 1S; | 10.561 85191,
métastable 6171
2°me résonant | 4p%(*P12)5s | Py | 5s1/2]0 | 1 1S, 10.642 85846,
7051
lon 4p3(2P32) P32 3/2 13.996 | 112914, 50
lon 4p°(°P1p2) 2Py 3/2 14.66

Tableau 1: Niveaux excités du Krypton et leurs énergies (41) (75).
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F.1 Notation spectroscopique :

La notation spectroscopique d’'un atome ou d’'une molécule est essentielle pour
I'étude de la cinétique des gaz, elle permet de comprendre le comportement des
molécules excitées excimers, exciplexes et+ leurs passages de I'état excité instable
vers |'état fondamental et dissociative. De plus que la notation spectroscopique nous
fournit des informations sur le comportement de chaque espéce qui constitue le
meélange gazeux dans la décharge.

lls existent des notations pour décrire les états d'atomes singulierement excités, en
particulier les atomes de gaz rares. Cependant certaines notations ne donnent que
tres peu d’information sur le couplage spin-orbite des électrons et reste trés

symbolique. Les différents couplages sont définis comme suit :

v Le schéma de couplage LS (Russell-Saunders) suppose que les interactions spin
orbite soient faibles devant I'interaction électrostatique, il décrit parfaitement les
niveaux de I'atome d’hélium. Néanmoins, dans le cas des gaz rares, ce type de
couplage est réprouvé. En se basant sur un systeme a deux électrons, le
couplage LS repose sur I'addition du :

1. Moment cinétique orbital des deux électrons, L =11 + 12
2. Spin des deux électrons, S =s1 + s2

3. Moment cinétique L etspinS,J=L+S

La représentation d’un niveau atomique est identifiée par la notation :
2s+1
Ly

L : désigne l'état (S, P, D, F,), J : représente la valeur propre du moment angulaire
total, n : est le nombre de couche (nombre quantique principal), 2s+1 : est la
multiplicité des états.

v' La notation de Racah (76)-(77) est une représentation des niveaux d’énergie,
elle a été introduite initialement pour les atomes de Néon et d’Argon. Le
théoreme de Racah est expliqué en intégralité dans les travaux de
B.Decomps (78), Le couplage J1 (Racah) consiste a :

1. Etablir le moment cinétique total du cceur, noté j ou J2 ou encore Jc selon les

auteurs.
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2. Compléter le moment cinétique avec le moment orbital de I'électron externe |
(oult); K=j+1.
3. Additionner K avec le spin de I'électron externe sou s1;J =K +s.
La notation Racah est de plus en plus utilisée pour tous les atomes et devient donc

universelle, elle s’identifie comme suit :
n
N

S et J: sont des nombres quantiques, pour K =f1 + 7etf= K + §, dont I et § sont
respectivement le moment angulaire orbital et le spin de I'électron excité, n: est le
nombre quantique principale et orbitale pour I'électron excité. Il s’avére que ce

couplage décrit parfaitement les premiers états excités.

v" Dans le couplage JJ, le moment orbital est couplé avec le spin du coeur pour
former j1 et au méme temps le moment orbital est couplé avec le spin de
I'électron externe pour former j2. Ensuite j1 et j2 forment le moment cinétique
total J. les détails de ce couplage sont rapportés dans la thése de B.Decomps
(78).

v' La notation du couplage de Paschen est le plus souvent utilisée dans le
domaine des lasers. Les caractéristiques de cette représentation sont comme
suit (41):

1. Le symbole du moment cinétique orbital de I'électron donne le niveau
d’énergie.

2. Le nombre quantique principal donne le numéro de la couche.

3. Le numéro d’ordre du multiplet est donné en indice selon un ordre d’énergie

décroissant.

La cinétique chimique du Krypton est présentée dans le tableau en dessous. Le
modeéle cinétique utilisé dans ce travail décrit les processus qui accompagnent
I'excitation du Krypton. Il est important de préciser que les travaux sur la cinétique du
Krypton sont rares a cause d’'un manque de données sur les taux de réaction. Dans
le tableau nous avons dressés une liste de réactions cinétiques qui joue un réle dans

I’émission des radiations dans les domaines : UV, visible et IR. Nous avons choisi les
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espéces qui conduisent a la création des exciméres (Kr2*('Zu), (Kr2*(3Zu)) et dans
lesquels la désexcitation vers I'état fondamental et dissociatif produit des émissions
UV dans les 147nm et 148 nm respectivement. La cinétique prend en compte toutes
les especes créées dans le plasma. Ces espéces sont les électrons (e), les ions
atomiques et moléculaires de krypton (Kr+), (Kr2+), les atomes excités de krypton
dans I'état métastable (Kr*[?Poz2]) et I'état résonant (Kr*[3P4]), I'état excité supérieur
Kr** et les molécules exciméres excitées dans le premier (Kr2*('Zu)) et le second

(Kr2*(32u)) continuum.

NUM REACTIONS TAUX REF
1 e+ Kr — Kr*(3p2) + e Tabulated (74)
2 e + Kr — Kr*(®p1) + e Tabulated (74)
3 e+ Kr > Kr**+e Tabulated (74)
4 e+Kr— Krt+2 e Tabulated (74)
5 e+ Kr (3p2) > Kr+e k=9 x 10~ m3S-" (79)
6 e +Kr (3p1) > Kr+e k=9 x 1071 m3S-" (79)
7 e + Kr'(3pz) — Kr*+2¢ k= 4.8 x 10~8 m3S"" (80)
8 e+ Kr** — Kr* + 2e k= 3x 10710 m3S-1 (81)
9 e+ Kr** > Kr+e k=2 x 107° m3S- (82)
10 e + Kr** > Kr*(3p2) + e k=8 x 107" m3S-" (81)
11 e + Kr** — Kr*(3p1) + e k=8 x 10" m3S- (81)
12 e+ Kr2*(3E) - Krz* + 2e k=3 x 10-10 m3s-" (82)
13 e +Kr2*('Z ) — Krz* + 2° k= 4.5x 10-10 m3s"" (79)
14 e +Kr2*(3%) > Kr2*('Z) + e k=2 x 108 m3S-! (83)
15 e + Kr2*('Z ) - Kr2*(3Z) +e k=5 x 108 m3S (83)
16 e +Kr2(*%) > 2 Kr +e k=3.00%10 m3S"! (80)
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17

18

19

20

21

22

23

24

25

26

27

28

29

30

31

32

33

34

35

36

37

38

e +Kr2'('Z) > 2 Kr+ e

Krt+2e —» Kr'+e

Kr* + Kr + Kr > Kr2* + Kr
Kr2* + e > Kr*(3p2)+Kr

Kr2*+ e - Kr** + Kr

Kr2*+e —» Kr'+ Kr + e
Kr'(3p2) + Kr'(3p2) - Kr*+ Kr+ e
Kr*(3p2) + Kr*(3p1) ->Kr+ Kr+ +e
Kr*(3p1) + Kr*(3p1) —» Kr+ Kr+ +e
Kr'(3p2) + Kr*2(3Z ) - Kr*+ 2Kr+ e
Kr'(3p2) + Kr*z('Z ) - Kr*+ 2Kr +e
Kr'(3p1) + Kr*2(3Z ) - Kr*+ 2Kr+ e

Kr” + Kr'= Kr+ Kr+ e
Kr2(3E)+ Kr*2(3 ) »>2Kr+ Krz*+e
Kr2('Z)+ Kr*2('Z ) —» 2Kr+ Kr2*+e

Kr2('Z ) + Kr*2(3Z ) —» Kr*+ 2Kr+ e
Kr” + Kr — Kr'(3pz2) + Kr
Kr” + Kr - Kr*(3p1) + Kr
Kr*(3p1) + Kr - Kr*(3p2) + Kr
Kr*(3p2) + 2 Kr — Kr*2(3%) + Kr
Kr*(3p1) + 2 Kr — Kr*z('Z) + Kr

Kr*2('E )+ Kr — Kr*2(3Z) + Kr

k=3.00%x10-° m3S"

k=5.4x1033.Te*45

cmbS-1
k=2.4x10-31(300/tg) "2
3.x107 cm3S™!

k=1.6x109(300/Tg)®55

cm?3S!
k=6 x 107
k=10-10
1.x1071% cm3S-1
1.x10719 cm3S-"
k=10-10
k=10-10
k=10-10
k=5.10-10
k=3.00%10""
k=3.00x10"""
k=10
k=4.00x10""3
k=4.00x10""3
k=2.00%10""3
k=5.3x10-32
k=2.9x10-32

k=2x10"1

(87)
(87)
(85)

(79)

(83)
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39 Kr*2(35) + Kr — Kr*z('E )+ Kr k=101 m3s-" (79)
40 Kr*(3p1) — Kr + uw (124nm) k =1x10°S"" (86)
41 Kr** = Kr* (3p2) + r(762nm) k=106 S-1 (80)
42 Kr** = Kr* (3p1) + 1r(762nm) k=106 S (80)
43 Krz* ('E) — 2Kr + uv(147nm) k=3.x108 S (80)
44 Kr2* (3Z) - 2Kr + uw(148nm) k=3.8x108 S (80)

Tableau 2: Schéma cinétique et taux de réaction du Krypton pur.

Rappelons que le schéma cinétique inclut les particules chargées d'électrons, d'ions
atomiques (Kr*) et ions moléculaires (Krz2*), les espéces atomiques excitées Kr*( 3P1),
Kr*( 3P2), Kr** et moléculaires excitées Krz * (3Zu *), Kr2 * ('Zu *), ainsi que les
photons émis par ces particules excitées : hv (124 nm), hv (147 nm), hv (148 nm),
hv(762 nm), respectivement (voir Tableau 1). Les coefficients de transport et les
fréquences de collision électronique, en fonction du champ électrique réduit E/N,
sont précalculés et tabulés en résolvant I'état d'équilibre de I'équation de Boltzmann

de I'électron homogéne dans le Kr pur en utilisant le code Bolsig + (74).

F.2 Formation de la molécule excitée Kr>* :

Les deux états excités atomiques les plus bas en énergie participent par des
réactions a trois corps a la formation des molécules excimers du Krypton Kr2*. Ces
états sont le premier état métastable 3P2 et le premier état résonnant 3P1. Les

réactions responsables de la formation de I'excimer Kr2* sont :

Kr+e — Kr*(3P12) + e
Kr*(3P12) + 2Kr — Kr2*(13%,) + Kr

Kr2*("3Zu) — 2Kr + hv
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Selon ces réactions les molécules exciméres formées sont sur leurs états excités
résonnants ('Zu) et métastable (3X.). La désexcitation de ces états vers I'état
fondamental se fait par émission des radiations dans le 148 nm et 147 nm
respectivement. La désexcitation donne deux atomes de krypton a I'état fondamental
Kr ('So), Kr ('So). La relaxation des deux états moléculaires ('Zu) et (3Zu) vers I'état
fondamental correspondent aux deux continua appelées premier et deuxiéme

continua.

F.2.1 Validité du modéle temporel :

Le modéle zéro, uni, bi et tri dimensionnel a fait 'objet de plusieurs années d’études
(89). Belasri et son équipe au laboratoire LPPMCA ont développés des modéles
multidimensionnels pour plusieurs sujets de recherche : pour I'étude du modéle zéro
dimensionnel d’'une décharge électrique des lasers pulsés XeCl (90), pour I'étude de
'influence du laser XeCl a décharge auto-entretenue sur l'efficacité et le dépdt
d’énergies (91). De méme le modéle 0D était utilisé pour I'étude des lampes
exicméres et exciplexes a DBDs a base de différents mélanges de gaz rares: pour
contréler les émissions UVs via les longueurs d’ondes a 172 nm et 308 nm générées
depuis une DBDs a base d'un mélange Ne/Xe/HCI (92), et pour I'étude des
propriétés électriques et chimiques du mélange XeCl* (308 nm) dans une lampe
exciplexes (93). D’autres recherches étaient réalisées dans ce contexte d’études
comme l'identification des paramétres optimaux pour une DBDs a base de Kr (94).
Le Kr a aussi été utilisé dans une autre recherche sur une lampe excimére afin de
cerner et suivre les émissions radiatives dans le visible et I'IR (17). La modélisation a
été aussi réalisé sur les propriétés électriques et cinétiques pour un mélange Kr/Cl2
(41). Le modéle était utilisé pour la conception de lampes exciméres commerciales
Kr-Xe (95). La modélisation a servi aussi dans I'étude d'une DBDs excilampe a base
de Ne/Xe pour I'amélioration de la production de rayonnement VUV (96). Le gaz Xe a
aussi fait I'objet d’'une étude théorique au niveau des caractéristiques électriques et
cinétiques pour une lampe excimére (97). Le modéle zéro dimensionnel a été
employé dans une étude numérique du mélange Ar-NH3 dans des DBDs afin de
décrire la formation d’'un plasma homogéne a pression atmosphérique (98).

Pareillement pour le modéle mono dimensionnel, il était mis en ceuvre pour étudier le
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développement des instabilités, I'étude de la formation et la propagation du streamer
dans une lampe excimére Ne/Xe (99). Ce modéle a aussi était appliqué dans une
étude d’une lampe excimeére pour un mélange Ne-Xe (100) (101). Le mélange Ne-
Xe- HCI était étudié en utilisant le modele mono dimensionnel sous certaines
conditions afin de produire des émissions VUV (102). Le modéle utilisé dans les
travaux déja fait au sein du laboratoire LPPMCA a montré sa fiabilité a plusieurs
reprises en comparant ses résultats avec d’autres modeéles ou d’autres travaux

expérimentaux existants dans la littérature, un bon accord été constaté.
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G.Conclusion :

Le diagnostic de la DBD en passant par l'utilisation du banc expérimental, a l'aide de
plusieurs outils et par le programme en modélisation nous a servie comme support
pour caractériser les éléments essentiels du plasma. Les éléments parasites de
I'alimentation peuvent étre a l'origine de déstabilisations dans le plasma et sur les
autres appareils de mesures. Egalement, la nature des gaz et leurs

électronégativités pouvant aussi entrainer différentes manifestations dans le plasma.
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Résultats

Afin d'améliorer l'efficacité radiative des décharges
plasma (DBD), deux voies de recherche ont été
explorées. Dans un premier temps, notre étude
expérimentale portera sur la caractérisation optique et
électrique de la décharge, les parameétres a l'origine
des instabilités : stries, filaments et une analyse
spatiotemporelle de la décharge. Dans un deuxiéme
temps, nous caractériserons le développement de la
décharge a l'aide d’'un modele numérique. L’étude
portera sur l'effet de I'application de trois signaux
différents sur la décharge : sinus, rectangulaire et
burst. Ensuite, la variation temporelle des espéces de
la décharge, I'effet de la tension et de la pression sur
les efficacités seront fait afin de réaliser un bilan

général de la lampe.
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lll.  Chapitre : résultats de I'expérimental et discussions
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A.Condition des mesures :

Toutes les mesures étaient faites de telle sorte que le plasma ne dépasse pas la
distance inter-électrodes donné comme le montre la figure 33 afin de pouvoir étudier

par suite la cinétique réactionnelle de la colonne positive.

Figure 33: Photo du plasma entre la distance inter-électrodes : a) plasma a base de
Krypton avec des électrodes transparentes, b) plasma a base d’Argon avec des

électrodes en aluminium.

Les paramétres de mesures sont comme suite :

Parametres/ Gaz ‘ Argon \ Krypton

1. Fréquence 10, 20, 50 kHz 10, 20, 50 kHz

2. Distance inter- 1,2,3,5cm 1,2,3,5cm
électrodes

3. Pression 10 — 50 mbar 10 — 100 mbar
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Umin=300V, Umin=450V,

4. Tension {
Umax = 1000 V Umax = 2500 V

Tableau 3: Paramétres des mesures de la DBD.

B. Caractérisation optique :

La fréquence des impulsions est de 20 kHz, la pression était de 60 mbar, 'amplitude
de tension appliquée était de 500 V avec un gap de 1 cm sur tous les spectres. Ces
spectres présentent les mémes conditions afin de comparer le taux d’existence des
espeéces comme l'azote et 'oxygéne, aussi cela nous a permis de diagnostiquer et
de confirmer la fiabilité des lampes.

Pour ces travaux, en premier lieu la lampe a était remplie et diagnostiquée avec
différents gaz (Argon, Xénon-Néon, Air synthétique, Hélium) afin de tester
I'étanchéité. Comme le montre la figure 34 la présence de 'azote et de 'oxygéne sur
les spectres est assez importante et est considéré comme des impuretés. La forte
présence d’azote dans le plasma d’Argon a basse pression se traduit par un transfert
d’énergie électronique entre I'Ar (3P2) métastable et la molécule d’azote sachant que
la molécule rayonne avant d’entrer en collision avec une autre particule (103). De
plus il faut mettre en évidence qu’il existait une fuite au niveau du montage
expérimental qui induisait la forte présence de 'azote.

La présence de XeO dans le plasma de Xe-Ne vient du fait de la présence de
'oxygéne atomique produit par la dissociation du O2. La présence d'oxygéne est
aussi liée a la présence d’humidité au sein du réacteur (H20) de Ia, I'excitation se
produirait a I'état ionique Xe* O a environ 5 eV au-dessus de I'état fondamentale,
suivie d'une relaxation vers son minimum potentiel a environ 4 eV, sachant que la
durée de vie de XeO est de 112 ns, c’est environ un facteur de 107 plus court que la
durée de vie de I'état libre de O (1S) (104). Au niveau des trois spectres des trois
gaz respectivement Ar, Xe-Ne, Air synthétique une forte présence de I'azote et de

'oxygéne sont en majeur partie présents dans le plasma ainsi que leurs collisions
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avec les molécules et les espéces qui se créent aprés les réactions. Les émissions
du spectre d’Hélium en basse pression sont principalement liées a des états de I'He

par rapport a d’autres spectres d’Hélium a la pression atmosphérique.
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Figure 34 : Spectres de plasma d’Argon, Xénon — Néon, Air synthétique et de

I’'Hélium respectivement de la lampe a.

A titre de comparaison avec la lampe [3, les spectres sont quasiment apparentés au
gaz meére. |l existe une présence de l'azote dans le spectre de 'Argon comme
expliqué précédemment. Tandis que le spectre de Krypton présente nettement les

émissions des états de Kr.
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Kr 1 : 557 nmi
- Kr | : 587 nm
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Figure 35 : Spectres de plasma d’Argon et de Krypton respectivement de la lampe (3.

En conclusion, la lampe B est plus efficace que la lampe a, c’est pour cette raison
que la majorité des expériences sont réalisées sur la deuxiéme lampe (B), et cela
afin de se pencher sur I'étude de l'efficacité et la puissance consommé par le
plasma, apres avoir évalué la fiabilité de la spectroscopie d’émission optique sur
cette lampe. D’aprés une ancienne étude réalisée sur la lampe a la présence des
impuretés influence sur les résultats de l'efficacité du plasma. La lampe a reste le
premier prototype avec lequel le diagnostic optique était bien étudié (105) pour qu’'a

la suite de toutes ces investigations le choix d’utiliser la lampe 3 était un choix fiable.

C. Caractérisation de la lampe B a base d’Argon :

Les principaux résultats reposent sur les manipulations réalisées au niveau de la
lampe B, étant plus résistante a une fuite de gaz que la lampe a. Les mesures sont
réalisées sur un large intervalle de variation des paramétres physiques. En
commengant a garder la fréquence fixe a 10 kHz, les variations étaient faites sur un
intervalle de pression [10 — 50] mbar, une distance inter électrodes de [1, 2, 3, 5] cm
et des points de tension et de courant qui variaient en fonction de la présence du
plasma entre I'espace inter-électrodes. Les fréquences utilisées étaient de [10, 20,
50] kHz.
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Figure 36: Photo radiale du plasma d'argon dans la lampe B.

C.1 Le suivie de la ligne maximale Ar 763,5 nm :

Le suivi de la ligne maximale Ar 763,5 nm était important pour I'estimation des
populations métastables. Les espéces métastables sont considérées comme des
réservoirs d'énergie en raison de la grande quantité d'énergie qu'ils peuvent stocker
(11,74 eV pour 3Po et 11,55 eV pour 3P2). La figure 37 présente I'évolution de
'intensité maximale Ar 763,5 nm en fonction de l'amplitude de tension. Une
séquence de photos du plasma d’Argon entre I'espace inter-électrodes est montrée
en dessous de la courbe, les photos étaient prises par un simple appareil photo
canon. L’intensité maximale présente une allure ordinaire en racine carrée. En
fournissant d’avantage d’énergie au plasma il y'a une augmentation du taux de
collisions et par suite le plasma rayonne de plus en plus de la lumiére comme on
peut le remarquer sur les photos. Chaque photo présente un point de calcul de

I'intensité maximale du plasma.
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Figure 37 : Intensité maximale et photos du plasma d’Argon pris entre la distance

inter-électrodes en fonction de I'amplitude de tension.

C.2 Impact de l'intensité lumineuse maximale :

C.2.1 Bilan de l'intensité lumineuse maximale de la lampe 8 a base d’Argon —
20kHz-gap:[1,2,3]cm:

L’ensemble des figures 38, 39 et 40 présentent les tracés des intensités maximales
a la longueur d’onde 763,5 nmen fonction des amplitudes de tension pour
différentes fréquences [10, 20 et 50 kHz] et pour différentes distances inter-
électrodes [1, 2, 3, 5] cm. La figure 38 montre qu’a une fréquence de 10 kHz le
plasma ne pouvait pas s’allumer au-dela de 700 et 800 V a une distance inter-
électrodes de 1 et 2 cm respectivement, contrairement aux autres distance inter-

électrodes 3 et 5 cm dont le plasma pouvait s’allumer jusqu’a 1000 V.
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Figure 38 : Intensité maximale en fonction de I'amplitude de tension a 10 kHz sur un
intervalle de pression de [10 - 50] mbar, et a différentes distances inter-électrodes [1,

2, 3, 5] cm respectivement.

Les tracés de l'intensité maximale augmentent en fonction du temps et pour toutes
les pressions utilisées. Les intensités maximales a un espace inter-électrode de 5 cm
sont trés inférieures par rapport aux autres résultats. L'augmentation de l'espace
inter électrode conduit a diminuer le champ électrique, ce qui conduit a réduire la
dérive des ions et des électrons et a favoriser leur piégeage d’ou le diminution de

I'intensité maximale (106).
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C.2.2 Bilan de l'intensité lumineuse maximale de la lampe 8 a base d’Argon —

20kHz-gap:[1,2,3]cm:

L’ensemble des graphes de la figure 39 présentent les différents tracés des

intensités maximales en fonction de l'amplitude de tension a 20 kHz, pour des

distances inter-électrodes de [1, 2, 3] cm. |l se

trouve que le plasma ne pouvait pas

s’allumer au-dela de 600 et 800 V a une distance inter-électrodes de 1 et 2 cm

respectivement contrairement a la distance inter-électrodes de 3 cm dont le plasma

pouvait s’allumer jusqu’a 1000 V.
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Figure 39 : Intensité maximale en fonction de I'amplitude de tension a 20 kHz sur un

intervalle de pression de [10 - 50] mbar, et a différentes distances inter-électrodes [1,

2, 3] cm respectivement.
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C.2.3 Bilan de l'intensité lumineuse maximale de la lampe 8 a base d’Argon —
50 kHz-gap:[1,2,3]cm:

L’ensemble des graphes de la figure 40 présentent les différents tracés des

intensités maximales en fonction de l'amplitude de tension a 50 kHz, pour des

distances inter-électrodes de [1, 2, 3] cm. Il se trouvait que le plasma ne pouvait pas

s’allumer au-dela de 700 et 800 V a une distance inter-électrodes de 1 et 2 cm

respectivement contrairement a la distance inter-électrodes de 3 cm dont le plasma

pouvait s’allumer jusqu’a 1000 V.
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Figure 40 : Intensité maximale en fonction de I'amplitude de tension a 50 kHz sur un

intervalle de pression de [10 - 50] mbar, et a différentes distances inter-électrodes |1,

2, 3] cm respectivement.
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C.3 Calcul de I'efficacité de la lampe B a base d’Argon :

L’ensemble des graphes de la figure 41 présente les efficacités en fonction de

I'amplitude de tension a une fréquence de 10 kHz a une distance inter- électrodes de

[1, 2, 3, 5] cm. La variation des mesures des points de tension dépendait a ce que le

plasma se trouve entre la distance inter-électrodes, le nombre de mesure des points

de tension était différents d’'une pression a une autre, a chaque fois que la pression

diminuait le plasma était susceptible de s’étaler et de dépasser rapidement la

distance inter-électrodes.
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Figure 41: Efficacité en fonction de I'amplitude de tension a 10 kHz sur un intervalle

de pression de [10 - 50] mbar, et a différentes distances inter-électrodes [1, 2, 3, 5]

cm respectivement.
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A vue d’ensemble, les efficacités augmentent en fonction de la croissance de
'amplitude de tension, cela est reproductible sur tous les graphes, néanmoins la
valeur de l'efficacité évolue avec la variation de la pression et de la distance inter-
electrodes. A 50 mbar, a une distance inter-électrodes de 1 cm l'efficacité est 15
fois plus supérieurs qu’a une distance inter-électrodes de 5cm, ceci est la cause de
la formation d’un filament ou plusieurs dans le plasma de la décharge. A 10 kHz, Le
déclin de lefficacité progresse en fonction de la variation de la distance inter-
électrodes. Celle-ci joue un réle important dans la production de la lumiére,

notamment la performance de l'efficacité du plasma.

La deuxiéme série de manipulations sur la figure 42 présente I'évolution des
efficacités en fonction de I'amplitude de tension a une fréquence de 20 kHz a une
distance inter- électrodes de [1, 2, 3, 5] cm. En augmentant la fréquence de 10 par
rapport aux résultats précédents, le plasma ne s’allumait pas a une distance inter-
électrodes de 5 cm.
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Figure 42: Efficacité en fonction de I'amplitude de tension a 20 kHz sur un intervalle
de pression de [10 - 50] mbar, et a différentes distances inter-électrodes [1, 2, 3] cm

respectivement.

Sur la figure 42 il n'y’a pas une grande différence de variation des efficacités a 20
kHz a différentes distances inter-électrodes [1, 2, 3] cm. Les efficacités augmentent
légérement en fonction de la distance inter-électrodes alors qu’en fonction de
I'amplitude de tension I'allure reste la méme que les résultats de la figure 41. Notons
que le graphe des efficacités a 10 kHz a une distance inter-électrodes de 1 cm
présente des écarts types assez grands, ceci peut étre la cause de la turbulence du

plasma par le signal parasite venant du générateur.

La troisieme série de manipulation montrée sur la figure 43 consistait a élever la
fréquence jusqu’a 50 kHz en gardant les autres parameétres (pression, distance inter-
électrodes) similaires aux manipulations précédentes. Identique aux résultats a une
fréquence de 20 kHz le plasma ne s’allumait pas a une distance inter-électrodes de 5
cm.
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Figure 43: Efficacité en fonction de I'amplitude de tension a 50 kHz sur un intervalle
de pression de [10 - 50] mbar, et a différentes distances inter-électrodes [1, 2, 3] cm

respectivement.

A titre de comparaison avec I'ensemble des efficacités sur les différentes fréquences
testées [10, 20, 50] kHz, les résultats de la figure 43 des efficacités a 50 kHz sont
inférieurs aux résultats des conditions précédentes, et présentent une décadence
progressive par rapport aux autres efficacités a 10 et 20 kHz. La distance inter-
électrodes de 5 cm n’est pas un si bon paramétre pour 'amélioration de I'efficacité
du plasma, quand la distance inter électrodes augmente le champs électrique baisse
et donc les processus d’ionisation et I'énergie d’excitation sont inférieur (moins

d’électrons) par rapport a une distance inter électrodes réduite (le cas de 1 cm).

Les conditions optimales de la lampe B a base d’argon a une distance inter

électrodes de 1 cm présentaient des filaments au niveau du plasma (voir figure 44),
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soit quand l'efficacité était meilleure la décharge était inhomogéne, un ou plusieurs
filaments se formaient dans la décharge. Et quand la décharge ne présentait aucun
filament, I'efficacité était inférieure a la normale. La décharge filamentaire dans ce
cas est a l'origine de l'organisation de la DBDs qui fait passer le courant a l'intérieur
des canalisations de forte densité électronique. On parle d’auto-organisation interne
propre a la décharge quand la structure de la décharge filamentaire est intrinséque

au systéme et n’étant pas imposée par I'environnement extérieur (14).

Figure 44: Photo de I'apparition du phénoméne de filaments dans le plasma d'Argon

a 10 kHz, une distance inter-électrodes de 1 cm et une tension de 700 V.

C.4 Phénoméne d’apparition de filaments dans le plasma d’Argon :

La décharge pulsée a la capacité de générer une décharge diffuse a des pressions
elevées aux effets du temps de montée du pic de la tension appliquée (107). Notons
que la tension appliquée et la fréquence sont des signaux électriques importants qui
influencent l'allure de la décharge. Une alimentation électrique faible tension et haute
fréquence causera un rallumage des canaux des micro décharges a chaque demi-
période, du fait du dépdbt de charges a la surface alors qu’une alimentation électrique
haute tension et faible fréquence produira sur toute la surface du diélectrique une

distribution des micro-décharges (108).
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L'application rapide d'un champ électronique a l'espace de décharge chauffe les
électrons simultanément dans la totalité du volume actif, permettant la rupture de la
décharge de maniére homogéne. Lorsque l'on utilise l'excitation par courant
alternatif, le temps de montée de la tension permet des perturbations dans la
répartition spatiale des électrons pour évoluer en filaments, ces filaments
empécheraient le champ électrique d’atteindre une valeur nécessaire pour générer la
décharge. (109). De plus dans I'argon, I'énergie de I'état métastable (11,55 eV) n'est
pas suffisante pour faire de l'ionisation penning sur les impuretés. En conséquence
en Argon pur, l'ionisation penning ne peut pas se produire, la décharge obtenue
serait donc inhomogene (106). Le plasma d’argon est instable, Cela entraine une
déformation du courant de la décharge pour transiter vers un régime filamentaire,

non uniforme.

| —

Figure 45: Photo d’un plasma filamentaire d'argon dans la lampe 3 a une distance
inter-électrodes de 5 cm, fréquence: 10 kHz, tension: 900 et 1000 V respectivement

et une pression de 50 mbar.

D.Caractérisation de la lampe B a base de Krypton :

En ce qui concerne cette partie de caractérisation, I'étude etait beaucoup plus
concentrée sur les deux conditions de distance inter-électrodes [2, 3] cm et a une
fréquence de 20 kHz aprés avoir fait un tri des résultats des autres distances inter-
electrodes [1, 5] cm réalisés dans la décharge a Krypton. Le nouveau apport au
niveau de cette étude par rapport aux manipulations a base d’Argon etait I'utilisation

de la camera iCCD.
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D.1 Bilan général de la lampe 8 a base de Krypton — 20 kHz — gap :
2cm:

L’ensemble des courbes sur la figure 46 présente I'intensité maximale, la puissance
et I'efficacité en fonction de I'amplitude de tension, les mesures étaient réalisés a une
fréquence de 20 kHz, a une distance inter- électrodes de 2 cm pour une gamme de

pression de 10 a 100 mbar.
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Figure 46: Variation de l'intensité maximale, la puissance moyenne et l'efficacité,
respectivement en fonction de I'amplitude de tension a 20 kHz sur un intervalle de

pression de [10 - 100] mbar, et a 2 cm de distance inter-électrodes.
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L’allure des trois graphes de la figure 46 présente une croissance de l'intensité

maximale, la puissance moyenne et l'efficacité respectivement en fonction de

'amplitude de tension. A 30 mbar — 1500 V ['efficacité atteint son maximum entre

autre a des pressions [20, 25, 50] mbar. A un intervalle d’amplitude de tension de
[1300 — 2000] V, il existe un optimum d’efficacité.

D.2 Bilan général de la lampe B a base de Krypton — 20 kHz — gap :

3cm:

L’ensemble des courbes sur la figure 47 présente l'intensité maximale, la puissance

et I'efficacité en fonction de 'amplitude de tension, les mesures étaient réalisés a une

fréquence de 20 kHz, a une distance inter- électrodes de 3 cm pour une gamme de

pression de 10 a 30 mbar.
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Figure 47: Variation de l'intensité maximale, la puissance moyenne et I'efficacité,
respectivement en fonction de I'amplitude de tension a 20 kHz sur un intervalle de

pression de [10 - 30] mbar, et a 3 cm de distance inter-électrodes.

Les résultats de la figure 47 présentent I'évolution des trois facteurs essentiels pour
I’évaluation du fonctionnement de la lampe en ces conditions. Ces trois grandeurs
présentent une allure de croissance perturbée au niveau de la puissance et de

I'efficacité.

Les écarts types dans le cas des efficacités étaient élevés, cela est causé par
'accumulation des écarts types des mesures de lintensité maximale et de la
puissance moyenne (trois mesures expérimentales), comme il peut étre entrainé par
la turbulence des ondes magnétiques provenant du générateur, sachant que lors des
manipulations 'oscilloscope était placé a 1 m de distance par rapport le générateur
tandis que la sonde de tension était a 20 cm de distance et la sonde de courant a 70
cm. La température qui est une grandeur d’influence importante peut aussi influencer
sur la dynamique du plasma. A des grands écarts types que présentaient les
résultats, une vérification des datas était nécessaire afin de procéder a un tri de
résultats. Les résultats de nos calculs sont alors quantitatifs. L’utilisation de la
camera iCCD était consacrée a la premiére condition dont le gap était de 2 cm et a
20 kHz.
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D.2.1 Grandeur d’influence, la température :

La température est une grandeur d’influence importante qui a souvent un effet sur les
instruments de mesure. La température générée par le plasma joue un réle important

sur la production de photons.
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Figure 48 : Variation de la moyenne et du maximum des intensités en fonction du
temps dans un plasma de Krypton.

La figure 48 montre que lintensité lumineuse en terme général (moyenne des
intensités et le maximum des intensités) diminue progressivement de 10 % en 1
heure, ceci peut causer une perturbation au niveau des résultats sachant que les
manipulations se faisaient toute la journée pendant 8 heures. La diminution des
intensités peut étre due a la chaleur dégagée par le tube. Cette diminution
influencerait sur les pertes de puissance dans le diélectrique, qui pouvant étre
importantes méme pour un diélectrique en verre (110). Notons que linteraction
thermique avec la surface diélectrique joue un réle important pour la stabilisation de
la décharge (111). La stabilisation thermique permet principalement par thermo

désorption d'obtenir dans certains cas une décharge stabilisée.

Fatima Nadia HADDOU BEN DADI | Chapitre 03 — Résultats de I'expérimental
et discussions



Chapitre 03 - Résultats de I'expérimental et discussions

E. Etude de la décharge par caméra ICCD :

E.1 Existence des striations dans la décharge :

L'existence de striations dans la DBD - manifestation d'ondes et oscillations
d'ionisation — est un sujet intéressant, entravé en partie par le manque de preuves
empiriques, c’est pour cela que la formation des striations n’est pas vraiment
comprise (112). Les striations sont d'une alternance entre les régions de
prédominance de la création d'électrons et les régions de prédominance de la perte
d'électrons. Cette étude apporte une contribution récente a l'existence des striations
dans un plasma a base de krypton a basse pression. L'analyse expérimentale nous a
permis de distinguer deux types de striations, les striations mobiles et les striations
immobiles. Dans le cas de cette étude les striations sont formées une a une de la
cathode vers I'anode (de gauche a droite sur la figure 49) dans un champ faible. Les
stries se trouvant dans un plasma de Krypton se déplacent en réalité dans le sens de
la cathode vers I'anode entre le gap et ensuite elles se dissipent, en dehors de la
zone du gap les stries n'existent pas. Les photos des émissions dans ce travail ont
été obtenues par un dispositif a couplage de charges intensifié (ICCD) avec un

temps d'exposition de l'ordre de la nanoseconde.

Striations

Anode / \ Cathode

l_'_)l, J\._T_l

Electrode transparente  Gap Electrode transparente

Figure 49 : Photo prise avec la camera iCCD du plasma entre le gap lors de

I'apparition des striations.

Les stries se manifestent initialement pres de la cathode et se propagent vers I'anode

comme rapporté dans les expériences déja réalisées (113). Sur la figure 50 la
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cathode est a gauche, I'anode est a droite. Une région a lueur négative se forme prés
de la cathode avec un grand pic de densité de plasma, la région de la lumiére
négative n'est que légérement affectée par la modulation des parametres du plasma

dans la colonne positive (114).

Figure 50 : Modéle bidimensionnel d’'une décharge dans l'argon a une pression de 2
Torr, le courant de décharge de 100 mA, dans un tube cylindrique de longueur L = 20

cm et de rayon R =1 cm (34).

Notons que les striations ne sont pas souhaitables pour la plupart des applications
telle que les lasers a gaz et les sources de lumiére. Les striations affectent les
caractéristiques d’'une décharge. Au niveau de la conception des lampes
fluorescentes, les efforts sont réalisés afin de mettre des conditions dans lesquelles
les striations ne se produisent pas ou ne peuvent étre observées a I'ceil nu. Dans le
cas de cette étude les striations étaient observées a I'ceil nu et avec 'apport de la
caméra iCCD, cela a confirmé leurs existences. A I'ceil nu les striations étaient
beaucoup plus émergentes dans le Krypton, quant au plasma d’Argon témoigne de

I'apparition de filaments dans la décharge.

E.2 Phénomeéne des striations dans le plasma de Krypton :

Les images de la figure 51 sont obtenues a I'issu de l'acquisition avec la caméra
ICCD, et présentent une séquence d’images illustrant la propagation et I'évolution

temporelle et spatiale du streamer durant la transition positive du signal de tension.
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Figure 51: Dynamique du plasma-Krypton dans la lampe entre 'espace inter-
électrodes au cours de la transition positive du signal de tension (30 mbar, 1 kV, 20
kHZz).

Le couple dimages de la figure 51 montre le claquage associé a l'alternance
positive. Le mécanisme est similaire a celui de l'alternance négative. Lors de la prise
des photos la tension est maintenue constante en fonction du temps. A mesure que
le temps variait, des striations apparaissent en différents points du gap, orientées
vers le haut et vers le bas en partant du centre de I'espace de la décharge jusqu’a
leurs extinctions. Les striations sont a I'origine du phénoméne de I'organisation de la
décharge, I'observation de ces phénoménes dans les DBD a l'aide d’'une caméra
iICCD reste assez qualitative.

Dans les DBD, les striations apparaissent a des pressions différentes, de la basse
pression a la pression atmosphérique (115). Cette étude se concentre sur un aspect
purement expérimental des striations, précisément a 30 mbar comme le montre la
figure 51 (116). Les travaux rapportés par Liu (117) concernant |'évolution des
striations était un point de référence. L'hypothése était que les électrons se
déplagaient de la cathode vers I'anode en raison de I'effet de la force électrostatique,
et obtiennent de I'énergie du champ électrique pour le processus d'excitation et

d'ionisation des atomes de Krypton. Ensuite, les charges positif spatiales progressent
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vers la cathode, ce sont les endroits ou I'homogénéité du plasma est localement
perturbée par un exces d'ions et d'électrons (29). Un fort champ électrique serait créé
a proximité de la cathode ; les électrons acquiérent suffisamment d’énergie au bord

de la colonne positive et des striations se forment.

E.3 Type de striations :

Il existe deux types de stries dans le plasma de Krypton, les stries stationnaires et
les des stries mobiles qui se déplacent de la cathode a I'anode. La premiére étude
sur les striations mobiles a été signalées en 1920 par Aston et Kikuchi (118). En
1962, Yoshimoto (119) a précisé que les stries mobiles positives dans les décharges
lumineuses DC sont générées par la fluctuation électronique et basée sur les ondes
de l'interaction entre la charge spatiale vers la cathode et la densité d'électrons vers
I'anode (120). Les striations sont également appelées onde d’ionisation en raison de
leur nature de diffusion-ionisation (34). Les deux types de striations (mobiles et
immobiles) se présentent sous forme d'anneaux en raison de la géométrie coaxiale
de la lampe. Le plasma prend la forme de la lampe et la forme des électrodes qui

sont responsables de I'alimentation en énergie.

E.4 Bilan d’apparition des striations :

Sur la figure 52, le plasma entre le gap a un grand pic d'intensité lumineuse, ceci est
le résultat des processus forts qui régissent la colonne positive et qui sont
responsables de la formation du plasma. Sur les photos (a) et (b), la largeur du pic
d'intensité lumineuse augmente en fonction du temps de 14,85 mm a 15,84 mm
jusqu'a ce que deux pics se forment. Sur la photo (c), il y a deux pics d'intensité
lumineuse, le premier est plus large que le second et a une valeur de 26,10 mm,
I'évolution de l'intensité lumineuse du deuxieéme pic n'est pas indépendante et s'est
formé a partir du premier pic d'intensité lumineuse. Le deuxiéme pic est attaché au
premier pic, cela pourrait expliquer le mécanisme des striations. L'hypothése est la

suivante : lorsque le pic d'intensité lumineuse augmente il y a une production
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importante de métastables, ce qui entraine l'apparition de stries. Sachant que le
modele proposé par Robertson indiquait qu'avec seulement un petit nombre de
métastables la décharge devient stable (121)-(122). Dans le cas de cette étude, la
décharge n'est pas stable : le nombre d'états métastables dans le plasma de Krypton

est plus élevé que celui des autres états et provoquent I'apparition de striations.
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Figure 52 : Profil d'intensités obtenu a partir des images de la camera iCCD entre
I'espace inter-électrodes au cours de la transition positive du signal de tension (30
mbar, 1 kV, 20 kHz).
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L'apparition de stries permet de conclure que le plasma est inhomogene, l'intensité
lumineuse du plasma n'est pas uniforme, elle est répartie différemment sur le gap-
plasma. Sur la photo (d), la largeur de l'image d'intensité lumineuse commence a
diminuer jusqu'a atteindre 10,26 mm prés de la cathode, car le deuxiéme pic est
situé a l'extrémité de I'anode, le deuxiéme pic est tres étroit par rapport a sa taille sur
la photo (c), cependant le deuxiéme pic semble étre détaché du premier pic jusqu'a
disparition. La diminution du pic d'intensité lumineuse est probablement due a la
perte de métastable de Krypton par réaction d'extinction (quenching), le processus
d'extinction du métastable Ar (1s5) confirme que la métastable est certainement
l'une des sources importantes dans la formation des stries [13]. En général, les
striations commencent a se former prés de la cathode lorsque le champ électrique
est élevé, les striations accumulent des charges et se déplacent vers I'anode, ¢a peut
étre l'explication de l'apparition du deuxiéme pic d'intensité lumineuse prés de
I'anode. Pekarek (29) explique dans ses travaux qu'une augmentation locale de la
densité des particules chargées ne peut pas rester dans un lieu donné pendant une
longue période. Il n'y aurait pas de phénoméne de vague, si la perturbation

n’entraine pas une modification du taux d'ionisation par électron.

E.5 Striations et nature de la décharge-plasma :

Les striations ont confirmé que la nature de la décharge AC n'était pas stable, malgré
le fait que les striations sont un brillant exemple d'auto-organisation a un niveau
cinétique typique. Des progreés ont été realisés dans la compréhension de la nature
des striations dans les décharges classiques de gaz rares en courant continu (114), il
a été confirmé que la cinétique des électrons est responsable de la formation de
striations dans la plupart des cas. Cette alternative peut étre adaptée a la décharge
AC de cette étude, car la formation de striations est similaire dans les décharges DC
pulsées et les DBD (117). Le plasma est également estimé comme un milieu
spatialement inhomogéne et les striations sont considérées comme une forme
particuliere d'auto-organisation observée dans la décharge sous diverses conditions

de variation des parameétres physiques (30).
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F. Conclusion:

L'optimisation de la lampe B a révélé que la décharge présentait une meilleure
efficacité radiative a une distance inter électrodes de 1 cm. Quand la distance inter
électrodes est réduite le champ électrique augmente, les processus d’ionisations et
I'énergie d’excitation augmentent aussi pour faire apparaitre un phénoméne de
striations et de filaments. Bien qu’au niveau de notre décharge I'absence de contact
entre les électrodes et le plasma évitait la pollution du plasma, et présentait un atout
participant a la longévité des durées de vie des lampes. Cela n’a pas épargné
certains phénoménes a faire part dans notre plasma-DBD. La DBD présentait un
phénoméne d’auto organisation : des striations dans la lampe a base de krypton et
des filaments dans la lampe a base d’argon. De méme, les mesures optiques dans le
cadre de cette étude étaient simples a réaliser contrairement aux mesures
électriques qui étaient tres délicat aux perturbations. Il est donc important de couvrir

en totalité le générateur avec la cage de Faraday.
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A.Conditions de calcul :

Les conditions de calcul sont citées dans le tableau en dessous. Plusieurs tensions
sinusoidale, rectangulaire et burst ont été utilisée comme source d'excitation de la
DBD, avec les mémes conditions de fonctionnement utilisées dans de nombreux

travaux théoriques et expérimentaux (123) (124) (125).

Gaz Krypton

1. Pression 100 - 700 Torr (133,32-
933,25 mbar)

2. Température du gaz 300 K

3. Fréquence 50 kHz

4. Densité de pré ionisation 10° cm?3

5. Capacitance équivalente aux 280 pF

diélectriques
6. Amplitude de tension appliquée Vg=2.5-8kV

Tableau 4: Conditions utilisées dans les calculs.

B.Cas général a une tension de 3 kV appliquée sur trois
sighaux, sinusoidale, rectangulaire et burst :

B.1 Caractéristiques électriques de la décharge :

La figures en dessous montrent les variations temporelles du courant, de la tension
appliquée Vapp (t), de la tension du plasma Vpia (t) et de la tension diélectrique Vb (t)

pour un plasma de Krypton et sous un pic de tension de 3 kV dans les trois cas:
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sinusoidale, rectangulaire et burst, a une pression de 400 Torr (533,28 mbar) et a

une fréquence de 50 kHz.

B.1.1 Cas sinusoidale :

L'évolution temporelle du courant de la décharge déduite du modéle est représentée
sur la figure 53. L'intensité du courant atteint un maximum d'environ 1.04 A pendant
la premiére période, cette valeur diminue a un maximum d'environ 0,87 A et reste

constante dans chaque période.
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T T Y T T T i T ' T v
0 1x10° 2x10° 3x10° 4x10° 5x10° 6x10°
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Figure 53: Variation temporelle du courant de la décharge.

Lorsque le courant circule a travers la décharge, la capacité en série avec le plasma
commence a se charger jusqu'a la rupture du gaz. La tension diélectrique commence
a augmenter tandis que la tension du plasma augmente. A chaque instant, la
différence entre les tensions Vapp (t) et Vb (t) est égale a Vpa (t) (126). Les
diélectriques commencent a se charger pour atteindre un maximum d'environ 2,9 kV,
la tension de claquage du gaz diminue légérement pour atteindre une valeur
d'environ 2,3 kV et la tension maximale appliquée diminue également a 2,3 kV. Les
valeurs de tension de claquage du gaz restent constantes pendant le reste du temps
et dans chaque période. Cette diminution de la tension de claquage du gaz est

principalement due aux charges de mémoire qui s'accumulent sur les surfaces
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internes des diélectriques pendant la premiere période et contribuent au claquage

pendant les autres périodes (94).
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Figure 54: Variations temporelles de la tension aux bornes de la décharge Vpia, de la

tension aux bornes du diélectrique Vb et de la tension appliquée Vapp.

B.1.2 Cas rectangulaire :

La figure 55 présente la densité du courant de la décharge en fonction du temps, la
durée de l'impulsion du courant est de 1500 ns. Durant cette impulsion le courant de
décharge présente une augmentation rapide pour atteindre une valeur maximale de
l'ordre de 1,62 A a l'instant 400 ns. Aprés cet instant la densité de courant

commence a diminuer progressivement pour atteindre une valeur trés faible.

Le temps de claquage dans ce cas correspond a T= 230 ns, cest le temps
nécessaire pour que le gaz devient conducteur (formation du plasma). Durant cette
phase les électrons ont des énergies suffisamment importantes pour exciter et
ioniser les atomes neutres. Ceci explique I'augmentation rapide des densités des

espéces excitées et des ions a partir de cet instant.
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Figure 55: Variation temporelle de la densité du courant de la décharge.

La figure 56 présente la variation de la tension aux bornes de la décharge Vpia, de la
tension aux bornes du diélectrique Vb et de la tension appliquée Vapp en fonction du
temps. Lorsque le courant circule a travers la décharge, la capacité en série avec le
plasma commence a se charger. La tension diélectrique atteint une valeur maximale
de 3 kV tandis que la tension a travers l'espace diminue. A chaque instant, la
différence entre les tensions Vapp (t) et Vb (t) est égale a Vpa (t) (126). La tension
appliquée augmente pour atteindre une valeur d'environ 3 kV, les diélectriques se
chargent, la tension diélectrique reste constante avec une valeur de 3 kV, tandis que

la tension du plasma diminue jusqu’a tendre vers zéro.
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Figure 56: Variations temporelles de la tension aux bornes de la décharge Vyia, de la

tension aux bornes du diélectrique Vb et de la tension appliquée Vapp.

B.1.3 Cas burst :

L’excitation Burst peut étre considérée comme un type intermédiaire de forme d'onde
entre I'onde sinusoidale et I'onde pulsée avec une haute fréquence modulée en
amplitude, notons que l'onde est générée par une alimentation de forme d'onde
sinusoidale. La forme d'onde de I'excitation Burst dépose beaucoup plus d'énergie
dans le plasma pendant chaque période d'excitation (127). Akashi et al (127) ont
prouvé avec des simulations informatiques que les temps de montée rapides de la
tension d'excitation synchronisent I'allumage de la décharge a travers la surface de
la barriére de l'électrode et produisent une distribution spatiale plus uniforme du
plasma de décharge. L'excitation Burst a déja fourni une meilleure performance par
rapport a l'onde pulsée, elle a généré un flux lumineux VUV plus élevé tout en
maintenant des rendements élevés, méme a des densités de puissance électrique

élevées (127).
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Figure 57: a) Onde burst périodique modulée en amplitude avec une fréquence

porteuse de 2,5 MHz, b) vue agrandie de la partie sélectionnée (127).

La densité de courant de la figure 58 atteint un maximum d'environ 0,66 A pour
ensuite diminuer jusqu’a atteindre une valeur d’environ 0,33 A. |l est nécessaire de
noter que dans cette condition d’excitation des DBDS, le claguage se produit

rapidement et une forte énergie est déposée par les électrons dans le milieu plasma.

Le temps de claquage dans le cas sinusoidal est long, la différence d’énergie

déposée est faible par rapport aux temps de claquage rapides dans les cas
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rectangulaires et burst (la différence d’énergie déposée est élevée). Le temps de

claquage affecte la décharge.

Il est important de noter qu’au niveau de la nature pulsée des DBD, la forme de la
tension appliquée joue un rdle crucial sur la consommation d’énergie dans le milieu
plasma et dans la détermination des profils de courant de décharge qui est souvent

utilisée pour caractériser la décharge (73).
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Figure 58: Variation temporelle de la densité du courant de la décharge.

Fatima Nadia HADDOU BEN DADI | Chapitre 04 — Résultats de la Rk
modélisation et discussions



Chapitre 04 - Résultats de la modélisation et discussions

Tension (V)
(=]

-1000

-2000 4

-3000 T T T T T T J
0.0 2,0x10° 4.0x10° 6.0x10° 8.0x10°

Temps (s) b)
Figure 59: a) Variation temporelle de la densité du courant de la décharge, b)
Variations temporelles de la tension aux bornes de la décharge Vpia, de la tension

aux bornes du diélectrique Vb et de la tension appliquée Vapp.

La figure 59 présente la variation de la tension aux bornes de la décharge Vpia, de la
tension aux bornes du diélectrique Vb et de la tension appliquée Vapp en fonction du
temps. Lorsque le courant circule a travers la décharge, la capacité en série avec le
plasma commence a se charger jusqu'a la rupture du gaz. La tension diélectrique
commence a augmenter de méme pour la tension a travers l'espace. Les
diélectriques commencent a se charger pour atteindre un maximum d'environ 2,7 kV,
la tension de claquage du gaz diminue légérement pour atteindre une valeur
d'environ 2,6 kV et la tension maximale appliquée diminue aussi avec une valeur
d’environ a 1,7 kV. Les valeurs des tensions diminuent progressivement pendant le

reste du temps.
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B.2 Variations temporelles des espéces de la décharge :

B.2.1 Cas sinusoidale :

La figure 60 a) présente les variations temporelles des différentes espéces créees
dans le plasma. Les espéces excitées et ionisées par l'impact des électrons lors de
la premiére impulsion participent a des réactions chimiques avec des particules
lourdes. Cette chimie est trés importante pour la création de radicaux actifs et
molécules excitées qui peuvent produire des émissions dans les spectres UV et
VUV.

La premiére phase de décharge est caractérisée par une croissance rapide de la
densité d'électrons, d'ions de krypton (Kr*) et d'ions moléculaires (Krz*). L'ion de
krypton (Kr*) est consommé dans la décharge pour participer a la production des
exciméres. La diminution de la densité électronique est principalement due aux
processus de recombinaison électron-ion. Ces derniers sont fondamentaux pour la

formation des états excités du Kr (voir chapitre 3, tableau 3) :

— R18:Krt+2e — Kr**+ e
— R20: Kr:* + e — Kr* (°P2) + Kr
— R21:Kr:*+e — Kr** + Kr

La densité électronique atteint un maximum de 4,6 x 102 cm3, puis diminue et
augmente a nouveau a chaque période. La méme tendance est observée dans les
travaux de Belasri (126) avec une valeur maximale de 4,1 x 10" cm=3. De méme,

pour le Kr * qui présente une valeur de 102 cm- contre 2,2 x 10" cm- (126).

La figure 60 b) présente Les évolutions temporelles de la densité des atomes
excités dans I'état métastable Kr*(3P2), I'état résonant Kr*(3P1) et I'état excité
supérieur Kr**. Dans chaque demi-période, la concentration des espéces atomiques

et moléculaires atteint des valeurs maximales pendant I'étape de plasma actif.
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Ensuite quand le courant est & son maximum, les atomes excités Kr*(3Pz), Kr*(3P1)
et Kr** atteignent les valeurs maximales de 1,38 x 10'* cm3, 1,03 x 10'* cm™ et 6,4
x 10" cm3, respectivement a la premiére période. Ces valeurs diminuent

légérement a chaque demi-période (126).
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Figure 60: a) Evolution temporelle des particules chargées, b) Variation temporelle

des densités d'espéces atomiques excitées.
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La troisieme figure 61 a) présente les exciméres Krz *(3Zu), Krz *('Zu), la
concentration maximale de I'état excimére métastable de Kr2 *(3Zu) est plus élevée a
2,34 x 10" cm que celle de I'état excimeére résonant Kr2 *('Zu) a 1,27 x 10'2 cm3. |l
est a noter que la production efficace des états métastables de Krypton permet une
production significative d'exciméres Krz *(3Zu) via des collision a trois corps et qui est

responsable de I'émission UV (17).

La quatrieme figure 61 b) présente les variations temporelles des espéces
photoniques. Nous constatons qu’aprés I'étape de claquage qui est la phase active
du plasma, la densité de photons a 148 nm est prédominante par rapport aux autres

radiations, ce qui est en accord avec les résultats de la figure 61 a).
— R44 : Kr: *(3%) — 2Kr + hvy, (148 nm)

La réaction 44 est le principal mécanisme de perte de I'état excimere métastable Kr2
*(3Zu) qui participe davantage a l'augmentation de la densité de photons a la

longueur d'onde de 148 nm (Désexcitation radiative).
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Figure 61: a) Evolution temporelle des densités des especes moléculaires excitées,

b) Evolution temporelle des densités des photons 124 nm, 147 nm, 148 nm, 762 nm.

B.2.2 Cas rectangulaire :

La premiére figure 62 a) est caractérisée par une croissance rapide de la densité
d'électrons, d'ions moléculaires ionisés (Krz2*) et d'ions de krypton (Kr*). La densité
électronique atteint un maximum de 7,53 x 10'2 cm3, la densité d'ions moléculaires
(Kr2*) atteint un maximum de 7,14 x 10'2 cm?3, et la densité d'ions de krypton (Kr*)
atteint a son tour un maximum de 2,41 x 10'2 cm-3. La décomposition du gaz conduit
a l'augmentation du taux d'ionisation et a la création d'électrons et d'atomes de

Krypton ionisés.

La deuxieme figure 62 b) présente les évolutions temporelles de la densité des
atomes excités dans I'état métastable Kr*(3P2), I'état résonant Kr*(3P1) et I'état excité
supérieur Kr**. La concentration des espéces atomiques atteint une valeur de 2,13 x
10" cm- tandis que la densité moléculaire atteint une valeur de 1,59 x 10'* cm?3, la
valeur de la densité a I'état excité supérieur atteint la valeur la plus inférieur a 1,03 x

10"% cm pendant I'étape de plasma actif.
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Figure 62: a) Evolution temporelle des densités des particules chargées, b) Evolution

temporelle des densités d'espéces atomiques excitées.
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La troisitme figure 63 a) présente les exciméres Kr2*(3Zu), Kr2*('Zy), la
concentration maximale de I'état excimére métastable de Kr2*(3Zu) est plus élevée a

3,06 x 10" cm3 que celle de I'état excimére résonant Kr2*('Zu) a 1,95 x 10'2 cm?3,

La quatrieme figure 63 b) présente les variations temporelles des espéces
photoniques. Nous constatons qu’aprés I'étape de claquage qui est la phase active
du plasma, la densité de photons a 148 nm est prédominante (Méme comportement

avec l'alimentation sinusoidale).
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Figure 63: a) Evolution temporelle des densités des espéces moléculaires excitées,

b) Evolution temporelle des densités des photons 124 nm, 147 nm, 148 nm, 762 nm.

B.2.3 Cas burst:

La premiéere figure 64 a) présente la densité des particules chargées. La densité
électronique atteint un maximum de 1,80 x 10" cm3, la densité d'ions moléculaires
(Krz2 *) atteint une valeur de 1,72 x 10" cm tandis que la densité d’'ions de Krypton

(Kr*) présente une valeur de 7,68 x 10 cm™3.
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La deuxieme figure 64 b) présente Les évolutions temporelles de la densité des
atomes excités dans |'état métastable Kr*(3P2) présentant une valeur de 8,21 x 102
cm?3, l'état résonant Kr*(®P1) d’'une valeur de 7,79 x 10'2 cm™ et |'état excité
supérieur Kr** avec une valeur de 4,52 x 102 cm. Ces valeurs diminueront

légerement en fonction du temps.

- e
105
£ E
E_ ]
@ 10"+
.w E
o
; 4
£ 10"+
© 3
b 1
S 10°
L2 1
= 1
(1] 8 ——
o 10°; | 3kV
E ] Ne
7_
.ﬂ 10°3 —Krt
[ 1 —Kr,"
5 106 i T v T v T T 2
Q o0 2.0x10° 4.0x10° 6.0x10°* 8.0x10°*
Temps (s)
a)
101.1
,‘1—‘1011
&
g S
3 g 10°
.3
E 2
(=] o 5
1
5 39
E '& 10
8 @ 3kV
9 107 —Kr*(’p,)
b —Kr'(’p,)
10" | Kr**
I .. Ll y T " T -
0.0 2.0x10° 4.0x10° 6.0x10° 8.0x10°
Temps (s)
b)

Figure 64: a) Evolution temporelle des densités des particules chargées, b)

Evolution temporelle des densités d'espéces atomiques excitées.
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La troisieme figure 65 a) présente les exciméres Krz *(3Zu), Krz *('Zu), la
concentration maximale de I'état excimére métastable de Kr2 *(32u) est plus élevée a

4,80 x 10'2 cm que celle de I'état excimére résonant Krz *('Zu) & 2,24 x 10'° cm3.

La quatrieme figure 65 b) présente les variations temporelles des espéces
photoniques. Dans ce cas nous constatons le méme comportement de la décharge

sous l'excitation burst, sinusoidale et rectangulaire.
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Figure 65: a) Evolution temporelle des densités des espéces moléculaires excitées,

b) Evolution temporelle des densités des photons 124 nm, 147 nm, 148 nm, 762 nm.

Notons que l'utilisation d'impulsions courtes avec des temps de montée en tension
rapides pour l'excitation du plasma comme I'excitation burst produit une décharge

spatiale plus uniforme (126).
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C.Effet de la tension sur les efficacités lumineuses en

fonction des trois signaux, sinusoidale, rectangulaire,
burst :

L'effet de la tension sur les efficacités lumineuses de la lampe est représenté sur les
figures 66, 67, 68. Les résultats montrent que toutes les efficacités ne sont pas
affectées par l'augmentation de la tension dans le cas sinusoidal. Les espéces n124
N7e2 N147 et n1as restent constantes dans leurs niveaux d’efficacité, n14s domine les
autres efficacités avec une valeur de 51,16 % a 3,5 kV tandis que n147, n7e2 et N124

atteignent des valeurs de 16,51 %, 0,96 % et 0,70 % respectivement.
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Figure 66: Variation de I'efficacité en fonction de la tension dans le cas sinusoidale.

Les résultats de la figure 66 montrent que toutes les efficacités sont affectées par
I'augmentation de la tension dans le cas rectangulaire. Le méme comportement est
observé pour n14s et n7e2 pour une tension allant de 2 a 4 kV. Au-dela de la valeur de
3,5 kV l'effet de la tension commence a étre important, nis et nze2 diminuent
progressivement. Tandis que les efficacités des espéces ni24 et nia7 augmentent
dans un intervalle de tension allant de 2,8 a 3,8 kV puis diminuent de 3,8 a 4 kV,

I'efficacité n14s atteint son maximum en deux points différents de tension a 3 et 3,5

Fatima Nadia HADDOU BEN DADI | Chapitre 04 — Résultats de la b
modélisation et discussions



Chapitre 04 - Résultats de la modélisation et discussions

kV présentant une valeur de 60,90 %. Quand la tension augmente l'ionisation des

atomes qui possédent un seuil d'énergie élevé sera dominante (n14s).
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Figure 67: Variation de I'efficacité en fonction de la tension dans le cas

rectangulaire.

Les résultats de la figure 68 montrent que toutes les efficacités sont affectées par
I'augmentation de la tension dans le cas burst comme dans le cas rectangulaire. n14s
domine toutes les autres courbes avec une efficacité d’'une valeur maximale de 46,05
% a 6 kV tandis que n147 atteint une valeur de 14,29 % a la méme tension. Les deux

longueurs d’onde n124 et n7e2 se superposent atteignant des efficacités faibles d’'une
valeur de 1,51 % a 6 kV.
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Figure 68: Variation de I'efficacité en fonction de la tension dans le cas burst.

L’efficacité lumineuse totale de la décharge en fonction de la tension est variable et
atteint des maximums de 60,90 %, 51,16 % et 46,05 % pour les trois types
d’excitation rectangulaire, sinusoidale et burst respectivement. Elle est maximale

pour une tension de 3 a 3,5 kV dans le cas rectangulaire.

D.Effet de la pression sur les efficacités lumineuses en

fonction des trois signaux, sinusoidale, rectangulaire,
burst :

Il apparait clairement sur la figure 69, 70 et 71 que la dépendance des efficacités
lumineuses de la décharge en fonction de la pression est significativement différente
que celle en fonction de la tension. La pression totale du gaz joue un réle important
dans la formation et la disparition des exciméres de krypton.

Dans le cas sinusoidal et pour I'espéce n14s la lampe est dans son efficacité
maximale pour une pression de 450 Torr (599,95 mbar) présentant une valeur de
51,32 %. Il a été prouvé qu’une pression plus élevée nécessite une tension plus

élevée a laquelle le plasma se crée (126), ce qui fait que I'énergie déposée dans la
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décharge augmente et par la suite I'efficacité de la lampe. L’énergie déposée dans la

décharge est donc I'énergie de l'impulsion de sortie UV (123).
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Figure 69: Variation de I'efficacité en fonction de la pression dans le cas sinusoidale.

Dans le cas rectangulaire, la lampe présente une efficacité maximale pour I'espéce
N14s a une pression de 600 Torr (799,93 mbar) présentant une valeur de 55,64 %.
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Figure 70: Variation de I'efficacité en fonction de la pression dans le cas

rectangulaire.

Dans le cas burst et pour I'espece n1ss, l'efficacité de la lampe chute pour une
pression de 600 Torr (799,93 mbar) présentant une valeur de 43,82 % puis
augmente de 10 % a 700 Torr (933,25 mbar) avec une valeur de 54,54 %.
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Figure 71: Variation de I'efficacité en fonction de la pression dans le cas burst.
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D.1.1 Effet de la pression sur I’énergie déposée en fonction des trois signaux,
sinusoidale, rectangulaire, burst :

Cette partie de I'étude concerne l'influence de la forme du profil de la tension
appliquée sur I'énergie déposée en fonction de la pression dans le milieu plasma.
Les résultats prévoient des allures différentes dans la variation des énergies
déposées en fonction de la pression du gaz pour les trois types de tension
d’excitation appliquée (sinusoidale, rectangulaire et burst). Une énergie déposée
élevée aux alentours de 1,08 J est obtenue avec une forme d’onde d’excitation
sinusoidale a 450 Torr (599,95 mbar).
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L’énergie déposée dans le cas rectangulaire et burst est inférieur par rapport a
I'excitation sinusoidale, la figure 72 b) présente une chute de I'énergie déposée a
une pression de 500 Torr (666,61 mbar) tandis que la courbe de la figure 72 c)
commence a diminuer a une pression de 600 Torr (799,93 mbar). Dans les deux cas
rectangulaire et burst I'énergie déposée atteint des maximums de 0,075 J et 0,061 J
respectivement. L’énergie déposée présente une allure optimale pour une excitation

sinusoidale.

Il est clair que lorsque la pression du gaz augmente, la tension de maintien de la

décharge devient plus importante, lionisation des atomes qui posséde un seulil
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d’énergie élevée sera dominante par rapport a I'excitation. Cela conduit & une
diminution d'énergie déposée (cas rectangulaire et burst) et par la suite une
diminution de la production d'UV (123).
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Figure 72: Variation de I'énergie déposée en fonction de la pression pour les trois

signaux : a) sinusoidale, b) rectangulaire et ¢) burst respectivement.
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La pression du gaz influence sur les processus réactionnels et contrdle la formation

des molécules excitées responsables de I'émission UV dans la lampe.

E. Conclusion :

L’étude est basée sur une description homogéne d’'une décharge a barriere
diélectrique, pour I'étude des caractéristiques électriques et cinétiques d’'une lampe a
base de krypton. La lampe est caractérisée avec différents types de tensions
d’excitation (sinusoidale, rectangulaire et Burst). A partir du modele élaboré, la
cinétique de l'excimére de Kr et les caractéristiques électriques sont analysées. Les
résultats obtenus par le modéle montrent I'évolution temporelle des parameétres
électriques tels que le courant électrique, la tension de décharge, la tension
diélectrique ainsi que les variations temporelles les densités des particules chargées
et des espéces atomiques et moléculaires excitées ainsi que la densité des photons
émis aux longueurs d'onde de 124, 147 et 148 nm. L'analyse de ces résultats illustre
l'influence de certains parameétres, a savoir la pression totale du gaz et la tension
appliquée sur les efficacités lumineuses de la lampe. En effet, I'efficacité lumineuse
totale de la décharge est variable dans un intervalle allant de 43 % a 60 %. Elle est
maximale dans le cas rectangulaire pour une pression proche de 600 Torr (799,93
mbar). Cependant, dans les conditions considérées, l'efficacité lumineuse est tres
peu influencée par I'augmentation de la tension que par rapport la pression dans les
différentes formes d’excitation. La raison pour laquelle la tension d'excitation
rectangulaire et burst a la plus grande efficacité est en partie due a I'impulsion
courte avec un temps de montée rapide de la tension, conduisant a une excitation

importante des atomes et molécules de krypton.
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V. Conclusion générale
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E.1 Conclusion:

Les lampes a exciméres font toujours Il'objet de nombreuses recherches. Les
excilamps sont principalement basées sur la désexcitation radiative des molécules
excités par une DBD. Ce type de lampes permet une émission trés localisée autour
d’'une longueur d’'onde spécifique. Ce processus permettra la production de sources
incohérentes a UV et VUV. La société Ushio Inc a été la premiére des entreprises
pionniéres dans la technologie des lampes a exciméres. Les lampes a excimeéres ont
ouvert entierement des nouvelles possibilités dans le domaine du séchage UV et des
procédés de revétement, dans la surface VUV nettoyage et dans la modification de
la surface. En général, les UVs sont largement utilisés dans les applications comme
la photophysique, la photochimie et la photobiologie. Notre recherche expérimentale
a eu pour un premier objectif d’'optimiser une lampe a excimeére pour la production
d'UV et de VUV via les espéces Krz*et Ar2* et d’établir un bilan général de notre
lampe. La partie expérimentale corresponds a une caractérisation optique et
electrique de la DBD afin d’évaluer I'impact du gap, du gaz utilisé, de la puissance
moyenne, de la pression, de la fréquence et de la tension sur les efficacités
lumineuses. Le banc expérimental se repose essentiellement sur une excitation
impulsionnelle, un réacteur et la présence de gaz rare. Les intensités maximales et
les efficacités lumineuses sont a leurs maximums a un gap de 1 cm en fonction de
plusieurs paramétres (pression, fréquence et tension). A ces maximums des
phénoménes d’auto organisation de la décharge sont apparus dans notre lampe en
fonction du gaz utilisés : formation de striations dans le plasma de Krypton et
apparition de filaments dans le plasma d’Argon. On déduit que la composition du gaz
joue un role prépondérant dans 'homogénéité de la décharge et I'apparition de
divers phénomeénes physiques, parallélement le gap influence sur le rendement total
de notre lampe. Quand le gap augmente le champ électrique baisse, I'énergie

d’excitation et le processus d’ionisation du gaz diminuent (moins d’électrons).

Notre étude a eu pour un deuxiéme objectif de caractériser les phénoménes de

striations et de filaments pour essayer de comprendre la dynamique du plasma et
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maintenir une décharge homogéne pour une production efficace de photons. La
prospection expérimentale nous a mener a conclure que, le régime filamentaire et
striais consomment énormément de puissance et générent une lumiére intense mais
tres localisé qui contribue peu a la luminance totale. Les phénomenes observés
affectent les distributions de densité de I'excimére dans la décharge et conduisent a

des émissions UV tres faibles.

En simulation, le modéle temporel nous a permis de faire une étude des
caractéristiques électriques et cinétiques d’'un plasma de Krypton dans une décharge
a barriéres diélectrique pour une lampe a excimers. La partie modélisation porte sur
I'utilisation d'un modéle homogéne dans le cas de trois apports d’énergie de formes
différentes (sinusoidale, rectangulaire et burst). Le principal objectif de cette partie du
travail est d'optimiser est de faire apparaitre le rdle prépondérant de I'injection d’'une
forte énergie pour générer le plasma. Cette étude nous a également permis de
déterminer les parameétres clés a ajuster (temps de claquage, pression, tension) en

vue de les approprier pour une optimisation générale de notre lampe.

Nous avons constaté aprés une comparaison entre les résultats obtenus pour les
différents modes d’excitation que Il'utilisation d’'une impulsion de forme rectangulaire
et burst permettait une amélioration dans les performances de la source lumineuse
par rapport au mode d’excitation sinusoidale. On constate que le temps de retard de
claquage du gaz joue un rdle important. Quand le temps de retard de claquage est
long dans le cas sinus par rapport au cas rectangulaire et burst, cela affecte la
différence d’énergie déposée et par la suite le rendement de notre lampe. De méme
on constate de la chimie réactionnelle du Krypton que le phénoméne de
recombinaison est fondamental pour la formation des états excités qui sont
responsables de la production des exciméres métastables et par la suite les
emissions des UVs. L'efficacité UV de la longueur d’'onde 148 nm est peu influencée
par la variation de la tension appliquée tandis qu’elle diminue a la variation de la
pression. On observe la meilleure efficacité lumineuse dans le cas rectangulaire a
600 Torr.
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E.2 Perspectives :

E.21

E.2.2

En expérimental :

. L'utilisation des poudres fluorescentes est importante pour convertir

efficacement la puissance électrique délivrée en flux VUV.

Le scellement de la lampe B sera une bonne optique pour étudier la lampe
qualitativement.

Le changement de verre de la lampe 3 et l'utilisation de verres spéciaux
pourra minimiser les pertes optiques par transmission.

Une mesure de l'efficacité lumineuse de la lampe B pourra étre envisagée en
utilisant une sphere intégratrice calibrée.

Une analyse cinétique doit étre ajoutée afin d’expliquer les phénoménes

physiques qui régissent le plasma, la description expérimentale ne suffit pas.

En modélisation :

. L'utilisation de modéles fluidiques devra étre importante pour identifier les

différents mécanismes présents pendant la décharge plasma (8).

Les travaux peuvent étre poursuivis dans le domaine de I'éclairage.

Vérifier expérimentalement que les conditions optimales déterminées peuvent
stabiliser la décharge
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