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Modélisation numérique du régime luminescent d’une décharge électrique
a la pression atmosphérique

Résumé :

Dans la présente these, nous avons développé un modéle numérique pour une décharge
luminescent, établie dans un mélange He/N, a la pression atmosphérique. Ce modéle dit « fluide » est
basé sur I’hypothése de I’approximation du champ local. Les équations de transport pour différentes
particules couplées de maniere auto-cohérente a 1’équation de Poisson pour calculer le champ
électrique. Les équations du modele sont de type dérive-diffusion discrétisées par la méthode des
différences finies avec un schéma implicite a flux exponentiel. Ce schéma assure une stabilité & notre
code lorsque 1'un des flux de dérive ou de diffusion est dominant.

Comme le fonctionnement de ce type de décharge (DBD) dépend étroitement aux diélectriques
recouvrant les électrodes métalliques, la prise en considération leur présence dans la modélisation est
trés importante.

Une étape de validation a été effectuée dans laquelle, nous avons confronté nos résultats avec
d'autres références, effectués dans les mémes conditions.

Les résultats obtenus montrent 1'établissement d’un régime de décharge identique a celui
habituellement obtenu a basse pression, mettant en évidence 1’aspect luminescent de la décharge a la
pression atmosphérique.

L’¢étude de la variation temporelle des caractéristiques électriques, la distribution spatiale du champ
électrigue ainsi que la densité des différentes particules de la décharge a nous permis, une meilleure
compréhension des phénoménes physiques régissant la décharge depuis son amorgage a son
extinction.

Une étape d’étude de I’influence des conditions d’amorcage sur le comportement de la décharge
tels que le taux d’impureté, la fréquence d’excitation, la distance inter-électrodes, la tension appliquée
et la capacité des diélectriques solides a été effectuée permettant d'identifier les conditions
responsables a 1’établissement d’une décharge luminescente a la pression atmosphérique (DLPA).

Mots clés :
DBD, Modéle fluide, lonisation Penning, Pression atmosphérique, Régime luminescent.

Numerical modeling of a glow electrical discharge regime at
atmospheric pressure

Abstract:

In the present thesis, we have developed a numerical model for a glow discharge, established in a
He/N, mixture at atmospheric pressure. This model called « fluid » is based on the assumption of the
local field approximation. The transport equations for different particles coupled in a self-coherent
way with the Poisson's equation to calculate the electric field. The model equations are of the
drift-diffusion type discretized by the finite difference method with an implicit exponential flow
scheme. This scheme provides stability to our code when one of the drift or diffusion flows is
dominant.

As the operation of this type of discharge (DBD) depends closely on the dielectrics covering the
metal electrodes, the consideration of their presence in the modeling is very important.

A validation step was performed in which we compared our results with other references carried
out under the same conditions.

The results obtained show the establishment of a discharge regime identical to that usually obtained
at low pressure, highlighting the luminescent appearance of the discharge at atmospheric pressure.

The study of the temporal variation of the electrical characteristics, the spatial distribution of the
electric field as well as the density of the different particles of the discharge has allowed us a better
understanding of the physical phenomena governing the discharge from its initiation to its extinction.

A step of studying the influence of the ignition conditions on the behavior of the discharge such as
the level of impurity, the excitation frequency, the inter-electrode distance, the applied voltage and the
capacity of solid dielectrics has was carried out to identify the conditions responsible for the
establishment of an atmospheric pressure glow discharge (APGD).

Keywords:
DBD, Fluid model, Penning ionization, Atmospheric pressure, Glow regime.
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Introduction Générale

INTRODUCTION GENERALE

Depuis plusieurs années, la communauté scientifique s’intéresse de plus en plus aux
technologies basées sur les plasmas réactifs hors équilibre générés par des décharges
électriques a haute pression. Ce plasma non-thermique est caractérisé par une température
électronique tres supérieure a celle des ions et du gaz. Cette absence d’équilibre entre les
températures permet d’obtenir un plasma dans lequel la température du milieu gazeux peut
étre voisine de I’ambiante. Ici I'énergie sert principalement a chauffer les électrons et non pas
le gaz dans son ensemble. Ces électrons énergétiques provoquent ensuite, avec les molécules
du gaz, des collisions inélastiques ionisantes, dissociantes et d’excitation. Les propriétés
thermodynamiques de ces plasmas froids rendent alors les décharges de ce type
particulierement bien adaptées pour le traitement de matériaux sensibles a la chaleur,
contrairement aux décharges thermiques ou les électrons et les ions possédent la méme
énergie.

Les décharges habituellement établies a haute pression sont, de type corona ou décharge
contr6lée par barriere diélectrique (DBD). Cette derniére peut étre produite lorsqu’au moins
I’'une des électrodes est recouverte par une couche diélectrique, comme le verre, le quartz, la
céeramique...etc. Une source de tension alternative ou pulsée peut étre utilisée pour alimenter
la cellule DBD. Le r6le du diélectrique dans la DBD est d'empécher la transition vers un
régime d’arc. La charge déposée sur le diélectrique limite le courant en y induisant une chute

de tension qui s’oppose a la tension appliquée.
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On a donc des impulsions de courant dont la durée dépend de plusieurs parametres comme la
capacité équivalente des diélectriques, la pression du gaz et la tension appliquée...

En régime alternatif, des que la tension change de signe, la tension entre les diélectriques
devient supérieure a la tension appliquée en raison des charges déposées sur les surfaces
diélectriques « charges mémoires » par I’impulsion précédente. De nouvelles décharges sont
donc initiées dés que la tension vue par le gaz devient supérieure a la tension de claquage et
ainsi de suite. Durant ces décharges impulsionnelles, des particules réactives (atomes
métastables, radicaux libres, etc...) et des particules radiatives (états électroniqguement excités
radiatifs) sont générées. Ce sont ces propriétés chimiques et radiatives qu’utilisent les
nombreuses applications des DBD.

Le champ d’application industriclle des décharges a barriére diélectrique est trés vaste.
Parmi lesquelles nous pouvons citer par exemple, 1’éclairage, en particulier la génération de
lumiere UV au moyen de lampes DBD exciméres, la génération d'ozone, la décontamination,
les panneaux de visualisation. Dans le domaine du traitement de surface (dép6t des couches
minces ou gravure en micro-électronique).

En général, une DBD possede une structure inhomogene ou filamentaire qui n’est pas
adaptée pour certaines applications par exemple, dans le cas de certains traitements de surface
ou il est important qu'elle soit traitée de facon uniforme et homogene. De nombreuses équipes
scientifigues ont donc cherché des conditions de fonctionnement de DBD en régime
homogeéne a la pression atmosphérique. Il s’est avéré que dans certaines conditions, il était
possible de générer un plasma homogéne a pression atmosphérique dans des espaces gazeux
de quelques mm entre deux diélectriques solides. Toutefois, ces conditions sont assez limitées
(gaz rares comme I’hélium, gamme restreinte de distance inter-diélectriques, pression, tension
et fréquence).Des milieux ionisés homogénes donc ont pu étre obtenus dans des gaz rares
comme I’hélium. Dans ce cas, un régime de décharge luminescente & la pression
atmosphérique (DLPA) de plus fort courant est probablement observé et qui donne lieu a la
formation dans I’espace inter-électrodes d’un milieu quasi-neutre. La décharge possede alors
une structure proche des décharges luminescentes a basse pression.

La décharge luminescente a été définie par son homogénéité et par la périodicité de son
courant. Cependant, la mise en évidence du régime luminescent et des mécanismes conduisant
a son obtention n’a pas pu étre effectuée avec les seules investigations expérimentales. En
raison de la puissance actuelle des moyens de calculs et du développement de méthodes
numériques de plus en plus performantes, la modélisation numérique s’est avérée
indispensable. Cette modélisation permettra d'une part, la compréhension des phénomeénes
physiquo-chimiques qui donnent naissance a la décharge luminescente. D'autre part, de
confirmer son existence ou non a des valeurs élevées de la pression et enfin, de définir ses
conditions d’obtention objet de cette these.
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Pour ce faire, le présent travail consiste a élaborer un modele numérique dont le but est
d’examiner les propriétés de la DLPA dans I’Hélium avec un petit pourcentage d’impureté
d’Azote, de comprendre les mécanismes physiques fondamentaux qui la régissent et de
prédire son fonctionnement pour différentes valeurs de parametres de son amorcage (tels que
le taux d’impureté, I’espace gazeux ainsi que I’amplitude de la tension d’excitation et sa
fréquence) dont I’effet sur 1’appariation et la stabilité du régime luminescent.

La description de ce modeéle peut se faire d’une maniére macroscopique en étudiant les

grandeurs moyennes du plasma, on parle alors d’un modéle fluide ou macroscopique.

Ce rapport est constitué de cing chapitres. Le premier étant a caractere bibliographique
sur les généralités du plasma et des décharges a barrieres diélectriques. Nous avons présenté
des grandes lignes concernant les décharges contr6lées par barrieres diélectriques en mettant
I’accent sur le régime luminescent de la décharge dans I’hélium. Le mécanisme de rupture du
gaz conduisant a ce régime a été également décrit, ensuite, nous avons rappelé les différents
modes d’alimentation, ainsi que quelques applications industrielles de la DBD a la pression
atmosphérique. Le deuxieme chapitre a été consacré a la description du modele fluide pour la
modélisation de la décharge. Nous avons présenté la structure de ce modele : I’ensemble du
formalisme mathématique, le systeme d'équations, les hypothéses adoptées et les données
nécessaires a la modélisation (paramétres de transport, conditions aux limites, ...) sont
exposés d’une maniere plus détaillée. Au cours du troisieme chapitre, nous avons présenté la
méthode numérique adoptée pour la discrétisation dans I’espace et dans le temps de
I'ensemble d’équations du model. Les résultats fournis par notre code numérique dans le cas
d’une décharge établit dans un mélange Hélium/Azote, ont été présentés et discutés au cours
du quatrieme chapitre.

Enfin, le cinquiéme chapitre a été dédié a I'étude de I’influence des différents
paramétres d’amorgage sur le régime de décharge et ce, dans le but de définir les conditions
d’obtention du régime luminescent & la pression atmosphérique.
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CHAPITRE |

- GENERALITES SUR LE PLASMAET
DECHARGE A BARRIERE DIELECTRIQUE

Dans cette partie du travail, nous soulignons dans un premier temps quelques rappels
géneéraux sur le plasma tout en donnant les principaux parameétres et grandeurs physiques le
caractérisant ainsi que son mode de sa génération. Parmi I'ensemble des plasmas existants, on
s’intéresse notamment au plasma non thermique a la pression atmosphérique. On s'attache
ensuite a faire une étude bibliographique sur la décharge a barriere diélectrique a la pression
atmosphérique (DBD) : sa definition, son historique, son principe de fonctionnement ainsi que
les différentes configurations de DBD. Aussi, nous rappelons les différents régimes de
fonctionnement d’une décharge a barriére diélectrique en mettant 1’accent sur le mode
homogeéne de la décharge, en particulier le régime luminescent objet de la présente these. Par
la suite, nous discutons sur les différentes sources d’alimentation électrique de la DBD et nous
concluons enfin, par un bref rappel sur quelques applications des DBDs a la pression
atmosphérique.

I-1 Définition d’un plasma :

Le plasma constitue « le quatrieme état de la matiere », faisant suite, dans 1’échelle des
températures, aux trois états classiques : solide, liquide et gaz. Nous retrouverons son
évolution comme le montre le schéma de la Fig. I-1. 1l constitue environ 99 % de la masse
visible de ’'univers [1].
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Figure I-1 : Evolution de [’état de la matiére avec la température.

Le plasma est créé a partir des gaz selon deux possibilités : soit en les chauffant, soit en les
soumettant a une décharge électrique. Cette derniére option, permet d’obtenir un plasma qui
posseéde une température relativement basse ; ce type de plasma appelé « plasma froid » est
trés important a 1’égard de nombreux procédés technologiques et son controle est un enjeu
tres important. Dans le cas des plasmas froids non thermiques ou hors équilibre
thermodynamique, la température électronique T, est tres grande comparée a la température
du gaz Tg qui reste assez proche de la température ambiante. En revanche, si la température
électronique T, est proche de la température du gaz Ty, on parle alors de « plasma chaud » ou
a I’équilibre thermodynamique [2]. La Fig. 1-2 présente les différents types de plasma en
fonction de leurs températures électroniques et densités respectives. Par la suite, nous nous
focaliserons sur les plasmas froids hors équilibre a la pression atmosphérique.

107 [ {ﬁi

Wers le Soleil

10° |

Plasmas de
fusion

e
=
=
5
=
=
=
S

10° |

2

100 |

Energie (eV)

ol &= )
10° |

10 Ionosphére

Décharges
luminescentes

107 | 1 | | | | | l I l |

10° 10 10 10 10" 10 10 107 10 107°° 107 1077

Densité (1.11'3)

Figure 1-2 : Classification du plasma en température électronique et en densité [3].

Un systeme de génération de plasma de décharge est généralement constitu¢ d’une
alimentation électrique, d’un applicateur et d’un gaz. L’applicateur comporte les électrodes
conductrices et éventuellement des matériaux isolants. La géométrie de 1’applicateur
contribue a définir 1’endroit ou le courant électrique fourni par 1’alimentation est injecté dans
le gaz.
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I-2 Parameétres physiques des plasmas :

En théorie, un plasma est un gaz partiellement ou totalement ionisé dans lequel on a
macroscopiquement la neutralité électrique. Tous les plasmas n’ont pas les mémes
caractéristiques et peuvent étre ainsi identifiés en fonction de certains parameétres précis ; la
température électronique, la neutralité, le degré d’ionisation, le libre parcours moyen, la
longueur de Debye, la fréquence du plasma, la densité et la distribution d’énergie des
électrons, le potentiel plasma et le potentiel flottant.

I-2.1 Température électronique :

On peut définir la température électroniqgue comme la moyenne des énergies de
translations des particules dans la décharge. Lorsqu’on parle de plasma, on entend souvent
parler de plusieurs températures (électronique, ionique, gaz) qui peuvent étre toutes
différentes. La température électronique est souvent considérée la plus importante pour
déterminer et démontrer les phénoménes dans le plasma puisqu’ils sont les agents les plus
actifs pour I’ionisation du gaz.

Te qui correspond a la température absolue des électrons en Kelvin (°K). On utilise aussi
parfois I”énergie électronique en électronvolt (eV), sachant que 1 eV= 1,16 x 10* K [4].

1-2.2 Neutralité :

Electriqguement, un plasma est quasiment neutre. Cette quasi-neutralité est réalisée
lorsque la densité des particules chargées est suffisante. Dans ce cas, les particules se
répartissent de facon & neutraliser localement le milieu. Si une particule s’¢loigne de sa
position, les particules environnantes exercent sur elle une force de rappel. Ceci donne
naissance a la notion d’oscillation plasma [5].

1-2.3 Degré d’ionisation :

En réalité et par abus de langage, on désigne par le terme plasma tous les gaz ionisés
quel que soit leur degré d’ionisation oj (Eg. I-1). Celui-ci varie dans des proportions trés
importantes suivant la nature du plasma considéré : de 10 pour des plasmas de décharge &
faible intensité a un (1) pour les plasmas, complétements ionisés, de fusion (plasma
thermonucléaire, étoiles, etc...). Un plasma étant un milieu énergétique, il peut contenir les
diverses especes suivantes : électrons, ions positifs et négatifs, photons, atomes, neutres
(atomes ou molécules) excités ainsi que des fragments de molécules dissociées appelées
radicaux.

Ne

a; = (I-1)

L ne+N

Avec N : nombre d’électrons libres par unité de volume, N : nombre de neutres par unité de
volume. Lorsque ce rapport est inférieur & 10 (a; << 1), on dit que le gaz est faiblement
ionis€. C’est le domaine des plasmas froids.

Au-dessus de cette limite (o < 1), le gaz est considéré comme fortement ionisé. C’est le
domaine des plasmas chauds.
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Quand le degré d’ionisation est égal a I’unité (o; = 1), la densité des molécules est nulle. On
dit que le gaz est totalement ionisé [6].

I-2.4 Libre parcours moyen :

Le libre parcours moyen A est la distance qu’une particule (électron, ion, neutre, etc...)
traverse entre deux collisions et due a la nature statistique des collisions, Il peut généralement
étre décrit par I’équation suivante :

1

A=— (I-2)

T[(T'l +7"2)2XN

Ou ry, ry sont les rayons des particules en collisions ; N est la densité du nombre de la
particule (nombres de particules par unité de volume). C’est pourquoi les plasmas se font
généralement a basse pression, en abaissant la pression, on diminue N, on a donc un libre
parcours moyen plus grand. Cela permet aux particules d’avoir plus de temps pour étre
accéléré par le champ électrique entre les collisions et ainsi fournir un plus grand transfert
d’énergie lors de la collision, ce qui facilite I’ionisation et ainsi 1’obtention d’un état
plasma stable [7].

I-2.5 Longueur de Debye :

La longueur de Debye Ap définit la longueur a partir de laquelle le champ électrique
Coulombien issue d’une particule chargée est neutralisé par un ensemble de particules de
signe opposées dans le volume environnant. Elle est donnée par la relation suivante :

Ap = (EOkBTe)1/2 (1-3)

neqz

&y est la constante diélectrique du vide, q est la charge de ’électron et kg est la constante de
Boltzmann. Elle peut étre aussi exprimée comme suit :

Ap(cm) = 740 (E)l/2 (1-4)

Ne

Ou T, est en Electronvolts (eV) et N, est en cm™.

Un gaz ionisé sera considéré un plasma si et seulement si sa longueur de Debye est beaucoup
plus petite que les dimensions physiques du plasma et si le nombre de particules dans la
sphere de Debye est plus grand que 1’unité. Typiquement, la longueur de Debye d’un plasma a
basse pression ¢300 mTorr) est autour de 1 mm et le nombre d’électrons dans la sphére de
Debye se trouve autour de 10*-107 électrons [8].

I-2.6 Fréquence plasma :

Le comportement collectif des plasmas se manifeste lorsqu'on écarte le plasma de
I'équilibre. Le milieu retourne alors a I’équilibre en oscillant a la fréquence plasma
électronique.
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La fréquence plasma électronique s’écrit, si I'on ne considére pas les collisions :

N 1/2
fre =22 = ("2—") ~ 8980,/n, (Hz) (1-5)

2r 21 \ggm,

Avec N, densité électronique et me masse de I'électron.
wpe €st la pulsation plasma électronique en (rad/s) [9].

I-2.7 Densité et distribution d’énergie des électrons :

Les électrons libres sont les especes énergétiques dans les plasmas. Ils obtiennent
I’énergie du champ électrique beaucoup plus rapidement que les ions et lorsqu’on considere
seulement les collisions élastiques, on peut les considérer thermiquement isolés des atomes et
molécules par leurs différences de masses. De cette facon, les électrons accumulent assez
d’énergie cinétique pour effectuer des collisions inélastiques et produire 1’ionisation
nécessaire pour soutenir la décharge.

La distribution d’énergie des électrons d’un plasma froid peut étre décrite par une
approximation de Druyvesteyn [9].
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Figure I-3 : Distribution d’énergie des électrons d’un plasma froid.

1-2.8 Potentiel Plasma et Potentiel flottant :

1-2.8.1 Potentiel Plasma :

Loin des parois, la neutralit¢ macroscopique du milieu ne = n; implique un champ
electrique nul et donc un potentiel constant. Ce potentiel appelé potentiel plasma (V) est en

général positif par rapport aux parois. C’est 1’origine des potentiels dans le plasma. Une petite

surface portée a V, ne perturbe pas le milieu [10].

1-2.8.2 Potentiel flottant :

Quand on plonge un corps isolé dans le plasma, il recoit en premier lieu des électrons
qui ont une vitesse moyenne beaucoup plus grande que celle des ions. Progressivement, la
paroi se charge négativement, ce qui a pour effet de repousser les électrons et d’attirer les

8
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ions. Le corps étant isolé, 1’équilibre est atteint quand le flux d’ions I compense le flux
d’électrons 7. Dans ces conditions, la paroi se fixe & un potentiel appele potentiel flottant V;
négatif par rapport au potentiel plasma. Le corps est alors entouré d’une zone de charge
d’espace positive appelée gaine. Le potentiel flottant Vrest donné par la formule suivante :

= () e

Ou Vs est le potentiel flottant en [V], KT. 1’énergie électronique en [joule], m; la masse
ionique [kg], me la masse électronique [kg] et q la charge de 1’électron en [Coulomb] [10].

I-3 Principaux types de collisions dans un plasma :

Au laboratoire, I’ionisation du gaz peut s’obtenir par I’injection des électrons par
I’intermédiaire d’une décharge électrique, raison pour laquelle ces plasmas sont appelés
« plasmas de décharge ». Cette décharge électrique provoque des collisions, entre les
électrons émis depuis la cathode vers ’anode et les especes du gaz. Ces collisions générent
des especes nouvelles dans le gaz, lesquelles a leur tour, peuvent produire des changements
temporaires ou définitifs, dans la structure du gaz ou d’un autre matériau exposé a la
décharge. Les différents types de collisions entre particules dans un plasma sont listés dans
le Tab. I-1 [10].

Tableau I-1 : Principaux types de réactions dans un plasma.

Nom de la réaction
Electrons :
e+A— A" +2e lonisation
etA—>A >e+A+hy Excitation
A +M-o>A+M +e lonisation de « Penning »
etA—et+A Collision élastique
etAB—oe+A+B Dissociation
e+AB —>2e+A" +B lonisation dissociative
etAB—> A +B Attachement dissociatif
e+A" +tB—>A+B Recombinaison
lons :
A" +B—>A+ B Echange de charge
A"+B—>A" +B Collision élastique
A" +B—> A" +B" +e lonisation
A" +B>A"+B > A" +B+hv Excitation
A" +e+B—>A+B Recombinaison
A" +BC—>A" +B+C Dissociation
A+BC—-C+AB Réaction chimique
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I-4 Mode de génération des plasmas non thermiques a la pression
atmosphérique :

Pour le but de générer des plasmas non thermiques a la pression atmosphérique, de
nombreuses techniques ont été étudiées au sein des laboratoires. Certaines ont été
implémentées sur site pour des applications industrielles. Les sources de plasmas non
thermiques les plus connues sont les suivantes :

1-4.1 Plasma micro-ondes :

Les plasmas micro-ondes se génerent par I'ionisation d'un gaz en injectant une énergie
micro-onde (rayonnement électromagnétique) de fréquence variable entre 300 MHz et
10 GHz. Ces plasmas ne sont pas générés a 1’aide d’électrodes, comme dans le cas des
décharges électriques, mais avec des systémes a cavité résonante, a guide d’onde ou a effet de
surface, alimentés par un générateur de type magnétron ou surfatron [11].

I-4.2 Plasma généré par faisceaux d’électrons :

Dans ce genre de systéme, un faisceau d’¢lectrons monocinétiques de grande énergie
(100 keV a 1 MeV) est injecté dans le gaz cible apres avoir été généré dans une chambre sous
trés basse pression (< 10 mbar). Les électrons primaires, qui sont généralement émis par une
cathode thermo-ionique, sont ensuite accélérés par un champ électrique intense de plusieurs
centaines de k\V/cm. Les collisions provoquées par les électrons énergétiques sont la source de
toute la chimie du systeme. Les électrons primaires injectés dans le gaz entrent en collisions
inélastiques avec les molécules majoritaires et leur cédent de I'énergie principalement a
travers des processus d'ionisation, de dissociation et d'excitation. Les électrons au fur et a
mesure de leur pénétration dans le milieu gazeux déposent leur énergie cinétique via les
processus inélastiques. La formation d’un plasma réactif s'arréte quand I'énergie des électrons
devient inférieure aux plus bas seuils de collisions inélastiques des molécules du gaz. Dans
ces conditions, le faisceau d'électrons énergétiques la capacité de générer a la pression
atmosphérigue un grand volume de plasma réactif plutdt homogene [12].

I-4.3 Plasma radiofréquence :

A T’aide d’un dispositif RF, il est possible de créer un plasma froid non thermique, les
ensembles de ce dispositif dits radiofréquence fonctionnent avec une alimentation électrique
sinusoidale dont la fréquence est de 13,56 MHz ou une de ses harmoniques (27,12 et 40,68
MHz). Ces systémes comportent, outre le générateur, un appareil d’adaptation d’impédance et
le réacteur. Les générateurs utilisés sont de type amplificateurs, tandis que I’horloge est
pilotée par quartz (grande précision et stabilité de la frequence). La géométrie du réacteur
dépend quant a elle du procédé de traitement envisagé. Le couplage entre le réacteur et
I’alimentation électrique peut €tre de type capacitif (le gaz a ioniser est situé entre deux
électrodes planes ou cylindriques) ou inductif (le réacteur est placé dans I’axe d’un
solénoide). L’adaptation en impédance permet, de son coté, d’optimiser le transfert d’énergie
au milieu ionisé en égalisant les impédances de sortie du générateur et d’entrée du réacteur

(qui dépend de la pression, du type de gaz excité ou du type de couplage utilisé) [13].
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I-4.4 Plasma de décharges électriques a la pression atmosphérique :

Les plasmas froids non thermiques a la pression atmosphérique sont généralement créés

entre deux électrodes par I’application d’une tension (continue, alternative ou pulsée) qui
génere ensuite des paires électrons-ions et une décharge électrique. Les électrons énergétiques
sont créés lors de leur accélération par le champ électrique au sein méme du milieu gazeux
contrairement aux procédés a faisceaux d’électrons, ou les électrons énergétiques sont injectés
dans le milieu a partir d’une source externe. Lorsque 1’énergie gagnée par les électrons est
suffisante, des collisions inélastiques ont lieu, ce qui permet la formation du plasma réactif
recherché. A la pression atmosphérique, la décharge électrique posséde généralement une
structure filamentaire. Le plasma est donc spatialement inhomogene et se compose de
décharges filamentaires lumineuses tres fines de quelques dizaines de micromeétres de
diamétre. Ces décharges traversent le gaz en quelques dizaines de nanosecondes. En revanche
sous certaines conditions particuliéres, une structure luminescente, ou méme homogene de la
décharge, peut étre réalisée méme a forte pression. De nombreux travaux ont été consacrés a
la recherche de conditions de décharge dans lesquelles le plasma pouvait rester homogéne a
pression atmosphérique [14 —18]. De telles conditions ont été trouvées dans 1’azote et dans les
gaz rares comme 1’hélium [19 —25].
Selon la configuration des électrodes, les décharges électriques a la pression atmosphérique
peuvent étre de type couronne (lorsque 1’électrode portée a la haute tension a une structure
incurvée) et/ou DBD (lorsque une ou les deux électrodes sont recouvertes d’un diélectrique).
C’est ce type de décharge a la pression atmosphérique que nous allons étudier par la suite.

I-5 Décharge a barriere diélectrique (DBD) a la pression atmosphérique :

Dans la physique des décharges, la valeur du produit pression x distance inter-
électrodes (pxd) qui détermine les mécanismes de rupture de gaz. En conséquence, pour des
valeurs du produit (pxd) inférieures a quelques dizaines de Torr.cm, le claquage est
habituellement de type Townsend ce qui conduit a une décharge homogeéne de grand rayon.
Pour des valeurs du produit (pxd) plus élevées comme le cas de la pression atmosphérique, le
claquage est normalement de type streamer ce qui conduit a une décharge de faible rayon trés
énergétique et non homogene. Dans le cas d’un traitement de surface a la pression
atmosphérique, la distance inter électrodes est rarement inférieure a un millimétre. Par
conséquent, la valeur (pxd) est de quelques dizaines de Torr.cm : le mécanisme de rupture du
gaz normalement observe est donc de type streamer. Une fois le canal de decharge formé, le
faible libre parcours moyen a pression atmosphérique conduit a une mise a I’équilibre
thermodynamique du plasma, ce qui se traduit par une transition en régime d’arc. Or ce
régime est connu pour étre fortement destructeur dans le cas de traitements de surface
puisqu’il est caractérisé par des températures du gaz de ’ordre de plusieurs dizaines de
milliers de Kelvin. Il ne convient donc pas pour traiter 1’extréme surface. La solution la plus
robuste et la plus utilisée pour éviter la transition a I’arc a pression atmosphérique consiste a
insérer au moins un diéelectrique solide entre les deux électrodes [26]. On parle alors de
Décharge a Barriére Diélectrique (DBD).
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1-6 Définition de la DBD :

Les décharges a barriere diélectrique (DBD) souvent référencées sous 1’appellation de
décharges silencieuses ou "Silent Discharges” permettent de générer un plasma froid hors
d'équilibre a la pression atmosphérique. Ces types de décharges, sont caractérisees par I'une
ou les deux électrodes recouvertes d'un diélectrique (verre, plexiglas, alumine, polymere
etc...), ce qui nécessite ’emploi d’une alimentation alternative ou pulsée (Fig. 1-4). Des
tensions jusqu’a quelques kilovolts pour des fréquences entre 50 Hz et 100 kHz sont utilisées
suivant le gaz [27, 28]. La grande différence avec les décharges entre électrodes métalliques
réside principalement dans l'interaction de la décharge avec la surface du diélectrique.

Electrade
Dielecirique sclide

[ 1
*+—Gaz

N4

(|

Electrade 2

1L
Figure I-4 : Configuration classique d'une DBD.

Dans la DBD, le passage a I’arc électrique est empéché grace au diélectrique qui est placé
entre les électrodes métalliques. Au moment de I’arrivée des filaments de décharge sur le
diélectrique, I’accumulation des charges a la surface génére un champ électrique qui s’oppose
au champ externe dd a la tension appliquée entre les électrodes. Au fur et a mesure que les
charges électriques se déposent sur le diélectrique, le champ électrique vu par le gaz diminue
ce qui conduit I’extinction de la décharge avant que les processus de thermalisation n’aient
eu lieu [29].

I-7 Historique de la DBD :

L histoire de DBD démarra en 1839 lorsque Schonbein identifia I'odeur apparaissant
autour de l'anode pendant 1'¢lectrolyse de l'eau, comme I’attribut d'un nouveau composé
chimique qu'il a dénommé ozone [30]. Il a fallu attendre jusqu’en 1857 pour arriver aux
premiéres expérimentations connues sur ces décharges realisees par I’ingénieur allemand Von
Siemens ; celui-ci breveta 1’ozoneur dispositif dont la conception n’a pas fondamentalement
évolué depuis. Les applications principales étaient la production d'ozone ou d'oxyde d'azote.
En 1932, Buss décrit le caractére filamentaire de cette décharge dans l'air a travers les
premiers clichés photographiques et mesures a I'oscilloscope realiseés sur la DBD. Dans les
années soixante dix, les premieres simulations et recherches sur la DBD permettent d'élargir
le champ d'application de ces décharges a la modification de surface, a la déposition assistée
par plasma, aux depdts de couche mince, et plus tard aux lasers, aux écrans plats, aux
traitements d'effluents gazeux...[31].
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Il faut attendre 1988 pour découvrir I'existence d'un régime de DBD homogene a la pression
atmosphérique grace aux recherches des Japonais Kanazawa et son équipe [32]. Depuis de
nombreuses recherches ont été menes afin de comprendre les phénomeénes physiques régissant
la DBD, nous citons par exemple : [33-36].

I-8 Principe de fonctionnement d’une DBD :

Quand la tension appliquée sur le gap gazeux est suffisamment élevée et égale a la
tension d’amorcage (définie par la courbe de Paschen), on observe la formation d’un canal
conducteur (Fig. 1-5-a) [37]. Compte tenu du faible libre parcours moyen a pression
atmosphérique, ce canal de décharge présente un rayon typiquement de I’ordre de la centaine
de um, on parle alors de micro-décharge. Celle-ci peut étre représentée par le schéma
équivalent de la Fig. I-5-d. Le diélectrique en vis-a-vis de la micro-décharge se comporte
alors comme I’isolant d’un condensateur, Cgs, dont les armatures sont d’un coté la décharge et
de l’autre I’électrode. Notons que ce schéma équivalent n’a de sens que si I’on considére
uniquement une seule micro-décharge ou une décharge homogene sur toute la surface des
électrodes. Par la suite, nous noterons V, la tension appliquée sur la cellule de décharge
V, celle sur le gaz et enfin Vs celle sur le diélectrique.

Le passage du courant induit une accumulation de charge sur la surface du diélectrique solide
en vis-a-vis du canal de décharge qui conduit a une augmentation de la tension V.

Si I’augmentation de cette tension au fur et a mesure du développement de la décharge est
plus rapide que I’augmentation de la tension appliquée V, a I’endroit ou s’est initiée la micro-
décharge, elle entraine une chute de la tension appliquee sur le gaz Vg, ce qui conduit a
I’extinction de la décharge. Ainsi, la micro-décharge est bloquée bien avant d’avoir atteint un
degré d’ionisation suffisant pour transiter en régime d’arc. Si la tension appliquée sur les
électrodes continue d’augmenter, des micro-décharges s’initient a de nouvelles positions car
la présence de charges résiduelles en surface du diélectrique diminue le champ électrique vue
par le gaz aux positions ou les micro-décharges se sont déja développées (Fig. I-5-b). Au
changement de polarité (Fig. I-5-c), les charges précédemment déposées sur le diélectrique
permettent un claquage du gaz sous un champ électrique plus faible que lors de la premiere
alternance : Vg = V, - Vgs (avec V, et Vs de signes contraires lors du changement de polarité).
La fonction premiére du diélectrique est de limiter la charge déposée sur les électrodes et par
voie de fait le courant transitant dans le canal afin que la décharge ne devienne par un arc
comme cela peut arriver entre deux électrodes métalliques a pression atmosphérique. De plus
I’utilisation du diélectrique a également pour conséquence de tendre vers une répartition plus
uniforme des micro-décharges sur toute la surface des diélectriques. En contrepartie, la
présence d’un diélectrique impose 1’utilisation d’une excitation électrique alternative afin de
décharger le condensateur (le courant qui circule dans la décharge doit présenter une valeur
moyenne nulle).
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(c) (d)

Figure I-5 : Principe de fonctionnement d’'une DBD : (a) établissement d 'une premiere
micro-décharge, (b) extinction de la premiére micro-décharge et amor¢age d’une nouvelle (C)
changement de la polarité de la tension appliquée sur les électrodes, (d) schéma électrique
équivalent d’'une micro-décharge [37].

I-9 Différentes configurations de DBD :
En effet, il existe différentes configurations de cellules de décharges a barriere

diélectrique qui permettent de s’adapter a des applications variées.

1-9.1 Configurations plan-plan :

La configuration la plus classique d’'une DBD consiste a avoir deux électrodes planes et
paralleles, comme montrée par les différentes variantes schématisées sur la Fig. 1-6.

¢lectrode diclectrique [ glecirode électrode diclectriqu

4 If solide 'Y ditlectrique solid
o4z ’/ solide

) H1 gaz () HI = () H1

gaz

oA oA oA
1 electrode 7 ¢lectrode 3 ¢leetrode

Figure 1-6 : Différentes configurations plan-plan de DBD [38].

La Fig. I-6 représente les différentes configurations plan-plan possibles de DBD. Ces
configurations plan-plan forment des décharges en volume qui s’initient dans les espaces gaz
(le plasma traverse un intervalle gazeux entre deux surfaces séparees par un gaz). Elles sont
tres utilisées pour le traitement de surface, parfois méme incluses dans des procedés en
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continu, sachant que le matériau traité peut aussi étre utilisé en tant que diélectrique s’il
possede des propriétés isolantes.

La configuration (1) de la Fig. 1-6 présentes le cas le plus simple et le plus classique d’une
DBD avec un seul diélectrique déposé sur 1'une des électrodes métalliques.
La configuration (2) de la Fig. I-6 permet I’obtention simultanée de deux décharges de part est
d’autre du diélectrique qui peut méme étre le matériau a traiter. Par contre, la configuration
(3) de la Fig. 1-6 présente 1’avantage d’éviter tout contact entre le plasma et les électrodes
condition parfois utile lors de I’utilisation d’un plasma corrosif par exemple. C’est cette
configuration qui fait 1’objet de notre étude et qui est souvent utilisée pour les déepbts de
couches minces [39].

1-9.2 Configuration coplanaire :

Cet arrangement, présenté sur la Fig. 1-7, permet d’obtenir une décharge de surface le
long du diélectrique (le plasma se propage alors dans le gaz, le long de ce diélectrique). Cette
géomeétrie est de nos jours appliquée au traitement de surface lorsqu’il est nécessaire de
s’affranchir de 1’espace inter-électrodes limité, ou encore d’éviter les streamers localisés en
générant des plasmas de surface diffus [40].

diélectrique
£az '( solide

A

électrode électrode

HT -

Figure 1-7 : Configuration coplanaire d’une DBD.

1-9.3 Configurations cylindriques :

Les configurations cylindriques schématisées sur la Fig. 1-8 sont finalement dérivées des
configurations planaire et coplanaire respectivement Fig. 1-6 (1) et Fig. I-7.

di¢lectrique Plastic jacket Sample tube
l 2 copper plates

électrode solide Glass tube

Ground electrode HV electrode

1. = ) A

Figure 1-8 : Configurations cylindriques d ‘une DBD-(1), Géométrie avec électrode
Centrale-(2), Géométrie avec deux électrodes enroulées a l’extérieur du tube [38].
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La géométrie (1), qui donne un plasma volumique, est généralement utilisée pour des
traitements de gaz, notamment pour la génération industrielle d’ozone et pour la dépollution.
La configuration (2), surfacique, peut étre appliquée a des traitements de surface a I’intérieur
de tubes [41].

I-10 Différents régimes de DBD :

Dans une décharge, quelle que soit la configuration de 1’ensemble électrodes-
diélectriques, les électrons libres naturellement présents dans le milieu, vont acquérir de
I’énergie sous D’effet du champ électrique appliqué, permettant ainsi des réactions
d’ionisation, d’excitation etc... En fonction de certain nombre de criteres tels que la tension
appliquée, la forme et la dimension des électrodes et des diélectriques, la distance inter-
électrodes, la nature du gaz et/ou encore sa pression, les phénomenes physiques entrant alors
en jeu seront différents, conduisant a divers régimes de décharge. Pour les décharges haute
pression, on pourra avoir soit une décharge constituée de petits canaux ou filaments (décharge
filamentaire), soit une décharge ayant un aspect homogene radialement (décharge
luminescente a la pression atmosphérique « DLPA » ou décharge de Townsend a la pression
atmosphérique « DTPA ») [42].

1-10.1 Décharge filamentaire :

Comme mentionné dans les sections précédentes, le mécanisme du développement de
décharge dépend principalement du produit pression-distance inter-électrodes (pxd).
Pour des valeurs de (pxd) supérieures a quelques dizaines de Torr.cm, le claquage
naturellement observé est de type streamer, conduit au régime filamentaire de la décharge.
Une DBD filamentaire est formée d’un ensemble de micro-décharges se répartissant
aléatoirement sur la surface des électrodes. Une photographie rapide de 1’espace inter-
électrodes permet de visualiser un certain nombre de ces micro-décharges qui se développant
simultanément (Fig. 1-9).

C|(-)

A

(+)

Figure 1-9 : Photographie rapide d'une décharge filamentaire dans I'azote réalisée avec
un temps de pause de 10 ns [42].

L’évolution du courant de décharge et de la tension aux bornes des électrodes en fonction du
temps montre une multitude de pics de courant (Fig. 1-10), chacun correspondant a la somme
des courants traversant les canaux de décharge a chaque instant. Les diélectriques conduisent
aussi a une répartition plus uniforme des canaux de décharge sur toute leur surface : tant que
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la tension appliquée augmente, des micro-décharges s’initient a de nouvelles positions et se
développant indépendamment les unes des autres [43].

=]

Couran [mA)
(A uoEn |

[Z]

Temps (ps)

Figure I-10 : Caractéristiques courant -tension d une décharge
filamentaire dans [’azote [44].

I-10.2 Décharges homogénes contrdlées par barriéres diélectriques :

A pression atmosphérique, I’obtention d’une décharge homogéne pour un espace inter-
¢lectrode millimétrique a fait I’objet de nombreuses études. Historiquement plusieurs travaux
jusqu’en 1976 ont mis en évidence un régime de décharge plus homogene dans I’hélium sans
qu’il soit réellement étudié [45]. Mais ce n’est qu’en 1987, qu’Okazaki et son groupe [46]
définissent les conditions d’obtention d’un nouveau régime de décharge ne présentant plus les
impulsions de courant caractérisant la décharge filamentaire classique. Cette décharge
parfaitement homogene est appelée « Décharge luminescente a la Pression Atmosphérique »
(DLPA) ou « Atmosphérique Pressure Glow Discharge » (APGD). A partir de 13, I’équipe de
Kogoma [47] vont ensuite s’appliquer a 1’étude de diverses configurations de procédés DBD
par exemple 1’utilisation de grilles métalliques recouvertes d’un diélectrique pour accroitre le
domaine d’utilisation des décharges homogénes a I’air, I’argon et 1’0xygeéne. Parallélement
en France, Massines et son équipe [48 —50] en étroite collaboration avec P. Ségur [51] se sont
appliqués a la compréhension de la physique des décharges homogenes dans 1’hélium (DLPA)
puis dans 1’azote (DTPA), a conduit a la réalisation d’un modéle numérique de ces décharges
s’appuyant sur les observations expérimentales.

Deux types de décharges dites homogénes sont alors distingués a pression
atmosphérique. Dans les deux cas, un claquage dit de Townsend est a I’origine de la décharge
ceci est obtenu si I’effet mémoire d’une décharge a la suivante est suffisamment important.
En général, ce mécanisme d’amorcage est bien connu notamment a basse pression.
Cependant, si 1’émission d’électrons secondaires par la cathode (y) est favorisée par rapport a
I’ionisation dans le gaz (o) [52]. Ce type de claquage peut se produire pour des valeurs de
produit (pxd) élevées comme dans le cas de la pression atmosphérique.
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Le principe du mécanisme d’amorgage de Townsend repose sur la création d’une
avalanche électronique sous un champ faible quel que soit la pression. Cela nécessite qu’il y
ait au départ, un nombre suffisant d’électrons présents dans la zone de décharge qui appelés
électrons primaires ou électrons germes, ils sont accélérés sous I’effet du champ électrique.
L’expression de ce champ est donnée par I’Eq. I-7 :

U
E == E (|-7)

U Correspond a la tension appliquée et d, la distance separant les deux électrodes.

En considérant un seul électron, son accélération par le champ électrique fait acquérir de
I’énergie suffisante pour ioniser une espéce neutre du gaz par collision. Les deux électrons
résultant de cette collision sont alors a nouveau accélérés et entrent a leur tour en collision
avec d’autres espéces. Ce processus engendre une cascade appelée « avalanche électronique »
comme il est schématisé sur la Fig. 1-11.

Avalanche électronique

X= =d
ﬂe'—----->
e'\ —————>
Cathode(-) e e R N Anode(+)
N /e ———— >
e —_—————>
\e _____ >

Figure I-11 : Schéma d’une avalanche électronique (ne : densité électronique) [53].

Pour déterminer 1’augmentation de la densité d’électrons le long de cette avalanche, on définit
un coefficient d’ionisation o appelé aussi, premier coefficient de Townsend tel que :

dne
dz =a*n, (1-8)
n,(x) = nY x expiffiax) (1-9)

ng : représente la densité d’électrons primaires, c.-a-d. avant le début de I’avalanche.

Entre les deux électrodes séparées par une distance d, la production des électrons sera égale a
ng X [exp(ad) — 1] (valeur maximale) [54]. En méme temps, les ions sont accélérés dans
le sens opposeé vers la cathode et peuvent, au contact de celle-ci, provoquer une émission des
électrons dits secondaires. La probabilit¢é d’émission d’un électron secondaire, due au
bombardement de la cathode par un ion, est appelée coefficient d’émission secondaire
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autrement dit, deuxieme coefficient d'ionisation de Townsend noté 7y . Il est généralement
compris entre 107 et 10™ et dépend du matériau, de 1’état de surface de la cathode ainsi que
I’ion considéré et de 1’énergie avec laquelle il arrive a la surface. Le Schéma de la Fig. I-11
peut étre complété, en prenant ce processus en compte :

X=0 Avalanche électronique X=d
<®
<® e
e e'\ R
7 -
Cathode(-) <® e é-""7" > n. J§ Anode(+)
® N / € —----2
e ----->
<® N >
e
<®

Figure 1-12 : Schéma représentant le claguage de Townsend dans
une décharge électrique [53].

L’émission secondaire peut également étre due a d’autres especes a forte énergie, comme des
espéeces excitées et les photons. La contribution de chaque espéce est donc comptabilisée dans
I’expression du coefficient y.

Afin d'amorcer de nouvelles avalanches et pour que la décharge soit maintenue, il faut que le
processus d’émission cathodique permette de créer suffisamment d’électrons. Au minimum, il
faut produire d'autant d’électrons qu’il y en avait avant ’avalanche. Cela se traduit par les
relations :

y *nllexp(ad) — 1] = n? (1-10)

Avec n, =n; = ndlexp(ad) — 1] (1-11)
- 1 ]

D’ou ad = In (y + 1) (I-12)

Lorsque cette condition est remplie, la décharge est auto entretenue par 1’émission secondaire
de la cathode, ce processus est le principe de Townsend.

Il est a noter qu’en présence d’espéces électronégatives, le premier coefficient de Townsend
doit étre pondéré par un coefficient d’attachement des électrons. Il est noté S. On remplace
dans ce cas a par (¢ — ) dans I’Eq. 1-8, d’ou la néecessité de tenir compte des ions négatifs
dans les calculs [55] :

2= (a—p)*n, (1-13)

Avant de s’intéresser a la décharge luminescente ou de Townsend a la pression
atmosphérique, il est intéressant d’étudier la relation qui existe entre le courant et la tension de
la décharge basse pression de la figure ci-dessous.
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Décharge

l Dispositif expérimental de Townsend

Deécharge sombre lnminescente
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Figure 1-13 : Caractéristique tension — courant des différents régimes de décharge en courant
continu a faible pression [42].

L’étude de cette décharge est basée sur un dispositif expérimental général, qui comporte deux
¢lectrodes dans une enveloppe de verre remplie d’'un gaz a une pression de ’ordre de la
centaine de Pascals. En contrélant le courant (a 1’aide des différents dispositifs expérimentaux
par exemple, une source de tension en série avec une résistance variable).

La Fig. 1-13 montre la caractéristique typique tension - courant d’une décharge électrique DC
et les différents régimes de fonctionnement de celle-ci, peuvent étre définis comme suit :

e Le premier régime (région AB), c’est un régime de décharge-non autonome. Il s’agit
d’un régime ou, une fois les électrodes polarisées, le passage du courant ne se fait que s’il
existe une source extérieure d’ionisation. Cette source produit des charges dans le volume du
gaz ou a la surface des électrodes qui, sont accélérées dans le champ électrique provoquant
d’autres ionisations par collision dans le volume du gaz (d’ou I’augmentation exponentielle
du courant en fonction de la tension). Par conséquent, 1’arrét de la source d’ionisation externe
provoque I’arrét du courant.

e Le second régime (région BC) appelé La « Décharges autonomes » est atteint dés que
les ions issus des collisions en volume ont suffisamment d’énergie pour extraire des €lectrons
secondaires de la cathode par bombardement ionique. Ce mécanisme peut alors complétement
se substituer a la source d’ionisation externe et les ions étant eux-mémes produits dans la
décharge, cette derniére est alors appelée autonome puisqu’elle s’auto entretient. Ce premier
régime autonome est appelé « Décharge de Townsend ». Il est caractérisé par une tension
constante quelle que soit la valeur du courant dans une gamme donnée. Ceci est d0 au fait
que, la production d’¢lectrons secondaires a la cathode par impact ionique est trés dépendante
de I’énergie des ions. Plus ces derniers sont énergetiques, plus le nombre d’électrons extraits
sera important : ceci entraine donc, une augmentation du nombre d’ionisations et donc du
nombre d’ions qui vont a leur tour extraire de nouveaux électrons a la cathode. Le courant
peut ainsi augmenter sans changement notable de la tension. Comme la densité atomique est
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faible, la décharge est donc peu lumineuse. La luminosité est a peu pres uniforme dans tout
I’espace compris entre les électrodes ;

e Larégion (CD) correspond au régime de décharge luminescente subnormale. 11 s’agit de
la transition entre la décharge de Townsend et luminescente. Les densités d’ions et d’électrons
augmentent. A cause du champ de charge d’espace créé, le champ électrique se distord. Ce
phénomeéne apparait dans des situations ou le champ appliqué est fortement non uniforme (i.e.
forte dissymétrie entre les électrodes, ou lorsque la distance entre les électrodes est grande
devant leur dimension caractéristique) ;

e La région (DE) correspond au régime de décharge luminescente normale. A partir du
régime de Townsend, si on continu a augmenter le courant (en diminuant R ou en
augmentant E) la tension aux bornes des électrodes commence a diminuer jusqu’a une
certaine valeur qui va rester constante sur une plage de courant plus ou moins grande (parfois
plusieurs ordres de grandeur) en fonction de la pression. Une propriété remarquable de cette
zone est la valeur constante de la densité de courant a la cathode lorsqu’on augmente le
courant. Ceci est rendu possible par une augmentation de la surface active de la cathode :

e Lorsque toute la surface de la cathode est utilisée et que le point de fonctionnement
optimal est atteint, une augmentation du courant s’accompagne alors de celle de la tension
pour augmenter 1’énergie des électrons et des ions, et donc de la densité de courant. Ces
augmentations entrainent des phénomeénes de thermo-émission a cause du fort bombardement
de la cathode. On parle alors de régime de la décharge luminescente anormale, c’est
la zone (EF) ;

e Larégion aprés F est correspondante au régime de transition vers 1’arc électrique.

1-10.3 Décharge de Townsend a la Pression Atmosphérique (DTPA) :

Contrairement a la décharge filamentaire, la DTPA est caractérisée par une répartition
spatiale de la lumiere homogéne sur la surface des électrodes. Il est important de noter que dés
I’amorgage jusqu’au maximum du courant, la lumiére est maximale a ’anode (Fig. 1-14).

Al (+)

Cle

Figure I-14 : Photographie rapide d’une décharge de Townsend dans [’azote prise au
maximum du courant avec un temps de pause de 10 ns [56].

La Fig. 1-15 présente 1’évolution des tensions et le courant de décharge en fonction du temps.
On constate que le courant de décharge est trés différent de celui obtenu dans le cas
filamentaire (Fig. 1-10) : il ne présente qu’un seul pic de courant par demi-période de la
tension appliquée. L’amplitude de ce pic est de faible intensité (quelques milliamperes au lieu
de quelques dizaines de milliampéres dans le cas filamentaire) et sa durée est beaucoup plus
longue (environ ¥4 de la période). En régime établi, le courant d’une décharge de Townsend
reste identique d’une période a I’autre.
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Au regard des résultats de la Fig. 1-15 et de son adaptation a la caractéristique
tension - courant de la Fig. 1-13, la décharge dans 1’azote se situe sur le segment BC de la Fig.
I-13, le fait que le courant varie alors que la tension gaz reste du méme ordre de grandeur
correspond bien au comportement d’une décharge de Townsend basse pression [57].

D= . . . . . . . . . 5
[ Discharge current |

---- Gas woltage
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- 1] 104 200 200 400 SO0
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Figure I-15 : Caractéristiques courant-tensions dans une décharge
de Townsend dans /’azote [58].

1-10.4 Décharge Luminescente a la Pression Atmosphérique (DLPA) :

Dans I’azote, la décharge est de type Townsend, tandis que dans les gaz rares comme
I’hélium, la décharge présente la structure d’une décharge luminescente (DLPA). Cette
différence s’explique par un degré d’ionisation maximal du gaz de ’ordre de 10™* dans
I’azote et de 10® dans I’'Hélium [43]. Comme dans 1’azote, le mécanisme de claquage dans la
DLPA est de Townsend.

En conséquence, 1’obtention d'un claquage de Townsend pour un produit (pxd) élevé
nécessite de favoriser un claguage du gaz pour un champ électrique inférieur au champ de
développement d’une avalanche de taille critique conduisant a la formation du streamer. Pour
ce faire, la vitesse d’ionisation dans le volume par ionisation directe doit étre réduite par des
mécanismes a plusieurs étapes comme 1’ionisation Penning donné par I’équation :

H,(238)+M >H,+M*" +e” (1-13)

Via les états métastables du gaz plasmagéne, l'ionisation Penning est une source
importante d'électrons quand la tension est trop faible pour faire de I'ionisation directe. De
plus, I’émission d’électrons secondaires a la cathode doit étre renforcée. C'est-a-dire que le
flux d’especes énergétiques a la cathode doit étre maximisé de méme que le coefficient 7.
C’est I’effet mémoire de la décharge qui controle ces mécanismes En effet, les ions sont
piéges dans la colonne positive d’une décharge luminescente [45].
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1-10.4.1 Conditions permettant I'obtention d'une DLPA :

L’obtention d’un régime homogéne et luminescent d’une décharge établie a la pression
atmosphérique n’a pas été la conséquence d’une connaissance préalable des mécanismes qui
les gouvernent. En effet, ce régime peut étre réalisé si certain nombre de conditions devaient
étre rempli. Les conditions a considérer sont :

e Choix de la distance inter-électrodes et des matériaux appropriés ;
e Composition gazeuse (taux d'impuretés) ;
e Alimentation, fréquence d’excitation (~kHz), haute tension et accord d'impédance.

1-10.4.1.1 Distance inter-électrodes et diélectrique :

Le réle du matériau diélectrique empéche la transition a I'arc en limitant le courant. La
distance entre les électrodes est aussi critique mais dépend du type de gaz utilisé. Ainsi, avec
une distance inter-électrodes de 5 mm, il sera possible d'obtenir une décharge luminescente
dans I'hélium. D'autre part, les conditions de surface, I’accumulation de charges, leurs natures
(alumine, polymere, etc...) modifient le coefficient d'émission secondaire y, ainsi que la
nature des composants adsorbés en surface et leur concentration [59, 60].

1-10.4.1.2 Composition gazeuse :

Las travaux réalisés par Massines [58] ont montré que les impuretés jouent un réle
déterminant pour la génération, la stabilité et Il'entretien de la décharge a la pression
atmosphérique via leur influence sur le quenching des métastables. L'hélium est le gaz qui
permet d'obtenir le plus facilement une décharge luminescente homogéne a la pression
atmosphérique. 1l en est de méme pour tous les autres gaz rares utilisés avec des impuretés
(mélange de Penning) [61]. Les métastables d'hélium qui ont une énergie supérieure a 19 eV
sont capables de faire de l'ionisation Penning avec les impuretés du gaz comme l'azote.
Contrairement dans 1’argon, I'énergie de 1'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 n'est pas homogene. Un mélange gazeux
Penning doit étre trouvé comme avec de I'acétone, du méthanol ou de I'ammoniac [62].

1-10.4.1.3 Alimentation électrique :

Dans la décharge luminescente (DLPA), La fréquence d’excitation utilisée est en
géneral de l'ordre quelques kilohertz, avec une tension d'alimentation de I'ordre de kilovolt.
En fonction du gaz, de la pression et du type de barriére, il est important de pouvoir adapter la
charge au circuit d'alimentation a l'aide d'un circuit d'adaptation d'impédance (inductance et
capacité). Une régulation active du circuit électrique peut aussi aider a controler le type de
décharge en limitant la valeur de dl/dt lors de I'amorcage de la décharge [63].

1-10.4.2 Décharge Luminescente a la Pression Atmosphérique dans I’Hélium :

La caractéristique tension-courant de la décharge (Fig. 1-16) permet de mettre en
évidence qu’une fois la décharge amorcée, 1’augmentation du courant de décharge conduit a
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une chute de la tension appliquée sur le gaz. Ceci est totalement en accord avec un claquage
de type Townsend suivi de la construction d’une chute cathodique et donc une transition en
régime luminescent subnormal [53], qui correspond au segment CD de la Fig. 1-13.
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Figure 1-16 : Tension aux bornes du gaz et courant le traversant dans une décharge
luminescente dans [’hélium [58].

La Fig. I-17 représente le champ électrique et les densités électronique et ionique calculés par
le modéle numérique développé par 1’équipe de Massines et de Pierre Ségur [61], [51]. Elle
permet de mettre en évidence les similarités de structure entre la DLPA et les décharges
luminescentes habituellement observées a basse pression. En effet, quatre régions spécifiques
des décharges luminescentes peuvent étre identifiées : une forte chute cathodique, la lueur
négative, I’espace sombre de Faraday et la colonne positive sont en bon accord avec les
photographies de I'espace inter-électrodes prises au maximum du courant (Fig. 1-18) : la zone
lumineuse située proche de la cathode provient de la chute cathodique et la lumiere plus
diffuse dans I'espace inter-électrodes correspond a la colonne positive [49].
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Figure. 1-17 : Evolutions spatiales du champ électrique et des densités de charges au
maximum du courant de décharge dans une décharge luminescente d'hélium [51].

24



Chapitre | Geénéralités sur le Plasma et Décharge a Barriére Diélectrique

Al+)

q )

Figure 1-18 : Photographie rapide de [’espace inter-électrodes dans le cas d’'une décharge
luminescente a la pression atmosphérique dans /’hélium [49].

Une décharge luminescente, comme celle obtenue en hélium, est caractérisée par un seul
pulse de courant par demi-période, d'une durée de quelques microsecondes. Cette
caractéristique intrinseque de la décharge luminescente suggere un développement unique de
la décharge dans tout I'espace inter-électrodes. La forme du courant reste la méme, que
I'alternance soit positive ou négative (Fig. 1-19).

—— Discharge current 115
---- Gas voltage 1
—a— Applied voltage

Current density (mA/cm®)
(A1) aBeop

Tirme (pis)
Figure 1-19 : Caractéristiques courant —tensions pour une période dans la décharge
luminescente dans [’hélium a pression atmosphérique [61].

Les grandeurs caractérisant la décharge luminescente homogene a pression atmosphérique
(DLPA) sont données dans le Tab. I-4 :

Tableau I-4 : Ordres de grandeur des caractéristiques d 'une décharge
luminescente a pression atmosphérique [43].

Durée Quelques s

Densité électronique maximale (cm ) 10'%-10"

Densité ions maximale (cm ) 10"

Plasma neutre Région de la colonne positive
Densité de métastables (cm™) 10'-10"

Densité de courant (mA/cm?) 10 a 100

Gaz vecteur Mélange Penning He, Ar, Ne
Gap typique >2mm

Fréquence typique > 1 kHz

Puissance & 10 kHz ~0,AW.cm®
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I-11 Sources d’alimentations électriques pour DBD :

La nature capacitive de la décharge implique dalimenter la DBD par une source
d’alimentation alternative ou pulsée. Avec une alimentation en tension continue, les barriéres
diélectriques (effet capacitif) seraient chargées au bout d’un certain temps au potentiel
imposé, empéchant le passage du courant. Avec une alimentation en courant continu, les
diélectriques se chargeaient de plus en plus, conduisant a des tensions qui vont endommager
un composant de 1’alimentation ; ceci oblige a imposer un courant moyen nul [64].

Les sources d’alimentation pour DBD sont diverses, la majorité nécessite la présence de
transformateur ¢lévateur afin d’obtenir des hautes tensions. En effet, la plupart des
applications DBD nécessitent de fonctionner a une pression proche de la pression
atmosphérique. La tension de claquage est alors de plusieurs kilovolts. Il est alors nécessaire
de placer un transformateur élévateur entre 1’alimentation et la DBD pour atteindre des
niveaux de tension élevés. De plus, la présence des diélectriques augmente sensiblement la
tension a appliquer. Couramment les alimentations utilisées développent des tensions de
plusieurs kilovolts [65].

I-11.1 Alimentation en tension sinusoidale :

Cette alimentation est simple a mettre en ceuvre faisant parmi les premiéres étaient
utilisées. Elle permet un réglage facile de la fréquence de fonctionnement de méme que
I’amplitude de tension (Fig. 1-20).

R I

Transformatenr

DI
DBED
AN

Amplificatenr
de puissance

Figure 1-20 : Schéma électrique d’'un dispositif de [’alimentation en tension
sinusoidale d 'une DBD [38].

Ce dispositif d’alimentation sinusoidale est contrélée en tension et permet de générer
jusqu’a quelques dizaines de kilovolts dans des gammes de fréquences allant de quelques
dizaines de hertz a quelques dizaines de kilohertz.

La tension appliquée V, est mesurée en sortie du transformateur et le courant Iy, est calculé a
partir de la tension V, aux bornes du condensateur Cr, a I’aide de I’Eq. I- 14:

I = dqm — d(Cm Vin)
m dt dt

(I-14)
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Dans le cas de la DLPA, le transformateur utilisé fonctionne dans une gamme de fréquence
comprise entre 10 kHz et 50 kHz, et le rapport de transformation permet d’atteindre des
tensions de 3 kVefr au secondaire du transformateur [43].
L’impédance de la DBD ramenée coté primaire est donc tres faible. Il faut donc en général
ajouter une résistance en sortiec de 1’amplificateur, afin d’adapter son impédance de sortie
(4 ou 8 Ohm). L’ajout de cette résistance, ainsi que les pertes intrinséques liées a 1’utilisation
d’un amplificateur linéaire, implique un faible rendement de ce type d’alimentation.
Ce type d’alimentation comprend :
e Un générateur basse fréquence (GBF) produisant la référence de tension sinusoidale &
appliquer a la décharge ;
e Un amplificateur de puissance ;
e Une resistance de protection R en série avec le primaire du transformateur élévateur de
tension ;
e Un transformateur élévateur ;
e Un condensateur Cy, en série avec le secondaire du transformateur.

I-11.2 Alimentation en tension impulsionnelle :

L’alimentation sinusoidale, présentée dans le paragraphe précédent, simple et robuste
mais néanmoins, possede certaines limitations vis-a-vis de 1’étude de la DBD. Elle ne permet
pas d’obtenir une bonne précision sur 1’instant de début de la décharge et ne posséde que deux
degrés de liberté pour le réglage de la tension de sortie (amplitude et fréquence). En revanche
une alimentation impulsionnelle permet de mieux contréler I’instant de déclenchement de la
décharge et d’effectuer une analyse de I’influence de ses parametres (fréquence, amplitude,
durée de I’impulsion, temps de montée et temps de descente) sur la décharge. Des études
récentes ont en effet montré que, ’efficacité lumineuse des DBD augmente lorsqu’on utilise
une alimentation impulsionnelle [66, 67].

Dans la Fig. 1-21, un générateur d’impulsions (contrdlé par un générateur basse fréquence) est
utilisé pour créer des impulsions a partir d’une alimentation haute tension continue. La
tension et le courant sont directement obtenus en sortie du générateur d’impulsions.

Creqn
d'irmipn
Vi ™ l
GBF \
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Figure 1-21 : Schéma électrique d’'un dispositif de [’alimentation en tension impulsionnelle.
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Cette alimentation électrique permet d'envoyer des créneaux de tension unipolaires de
quelques centaines de nanosecondes a des fréquences de 100 Hz a 10 kHz. Si la durée de ces
créneaux (minimum 40 ns selon le générateur basse fréquence) et I'amplitude
de la tension (0-10 kV) sont modifiables, les temps de montée et de descente en tension sont
en revanche tous deux fixés a 130 ns, quelle que soit la tension. La durée minimale des pics
de tension appliquée doit donc étre de 2x130 = 260 ns pour atteindre la valeur de tension
fixée. Le dispositif étant capacitif, le courant est directement lié a la dérivée de la tension
appliquée. Ainsi sur la DBD, cette alimentation permet de développer des décharges d’une
centaine de nanosecondes et d’atteindre des courants de quelques ampéres [38].

1-11.3 Alimentation a résonance :

La structure générale des alimentations a résonance destinées aux DBDs, se compose

d’une source de tension et d’un onduleur de tension suivi d’une inductance et d’un
transformateur élévateur. Une capacité supplémentaire peut étre rajoutée en paralléle, comme
le montre la Fig. 1-22. Elle permet de maintenir la fréquence de résonance désirée, avec une
valeur d’inductance plus faible. L’inductance et la capacité équivalente de la DBD vont
définir la fréquence de résonance. La cellule de la décharge est attaquée par une alimentation
en tension. Vu le caractere capacitif de la décharge, un circuit résonant est ainsi formé [68].
Les alimentations a résonance, a la différence des alimentations impulsionnelles, tiennent
compte de la caractéristique de la charge (la DBD), permettant de maitriser les ordres de
grandeur des variables électriques. Des calculs théoriques, pendant la conception du
convertisseur, permettent ainsi de dimensionner correctement les composants, évitant le
surdimensionnement ou la destruction d’un composant au moment de I’implémentation.
Les convertisseurs a résonance génerent normalement une tension sinusoidale et présentent un
meilleur rendement par rapport aux alimentations sinusoidales classiques. Ces dernieres
c.-a-d. (non commutées), possédent en sortie du générateur, une résistance série dissipant la
plupart de la puissance. De plus, avec les alimentations a résonance, il est possible d’obtenir
une commutation douce des interrupteurs de I’inverseur, diminuant les pertes [69].
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Kl / K3| L série
),

+ EEEREEREERTERERy

T E> C 3 DED
pa%lléle
Ko / Ky /

Figure 1-22 : Configuration de base d 'une alimentation a résonance pour une DBD.
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A partir du montage ci-dessus, on obtient pour chaque séquence de commutation un circuit
résonant. Quand K; et K4 sont conducteurs on a une tension positive +E et lorsque K; et K
s’amorcent nous avons une tension négative -E au primaire du transformateur.

1-11.4 Alimentation en courant :

L’ Avantage principal de ce type d'alimentation, est davoir un controle performant de la
puissance électrique injectée dans le gaz a travers le réglage du courant. En plus, le fait
d’imposer le courant, garantit le respect des régles de causalité dans les composants capacitifs
de la décharge. Par contre, Le rendement énergétique est trés mauvais. Le principe
d’alimentation en courant de la DBD est schématisé sur la Fig. 1-23.
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Figure 1-23 : Principe d’alimentation en courant de la DBD.

Le principe de fonctionnement de ce dispositif est le suivant : dans un premier temps
I’interrupteur Sp est amorcé ; on est dans une séquence appelée phase de charge puisque
I’inductance L est chargee a un courant 1 o désiré pendant un temps tc, (Fig. 1-24).

Lorsqu’on a stocké la valeur d’énergie souhaitée, S; est amorcé (ce qui provoque le blocage
automatique de Sp). Cette séquence est une phase de décharge du transformateur via un circuit
résonant formé par I’inductance L et la capacité¢ de la DBD ramenée au primaire. Le courant
présent dans I’inductance est sinusoidal et au moment du passage du courant & zéro S; Se
bloque, ce qui permet d’avoir une commutation douce. Sp est alors maintenu bloqué pendant le
temps de relaxation souhaité. Ensuite, une autre séquence est reprise [65].
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Figure 1-24 : Forme d’ondes courant de charge et courant DBD [65].

29



Chapitre | Geénéralités sur le Plasma et Décharge a Barriére Diélectrique

I-12 Applications des décharges a barriére diélectrique :

Dans cette partie, nous allons présenter les principales applications des DBD qu'elles
soient industrielles ou encore réservées a I'étude en laboratoire. L’amorgage d’une décharge
électrique par I’application d’un champ électrique nous conduira inévitablement a générer un
plasma, dans laquelle se forment des particules chargées, des especes excitées et des radicaux
libres. Les réactions issues de la présence de ces espéces instables conduisent a des
changements chimiques dans la composition du gaz ou sur les objets placés au contact de ce
gaz. La figure suivante résume le principe général des DBD et énumére leurs applications
majeures. Les principales applications de la décharge a barriére diélectrique a la pression
atmosphérique sont détaillées dans les paragraphes suivants :

Champ électrigue

Claguage
I
Electrons et ions Décharge physique
T
Chimie du plasma |—< | Espéce excitées
I
Reéaction chimigue

— I
[ I I | I |
Genération Traitement Contrdle de Formation Lasers CO. Hydrogenation
d'Ozone de surface la pollution d'excimer # du COz

Lampes excimer Ecrans plasma

Figure 1-25 : Diagramme indiquant le principe genéral des DBD et leurs applications [30].

1-12.1 Production d’Ozone :

La plus importante des applications des DBDs est la génération d’ozone « O3z » et est a
I’origine des premieres études sur les DBDs dans ’air. Faisant longtemps, la seule application
de ces décharges n’étaient alors considérées que comme des « décharges ozonisantes ».
Initialement, 1’oxygéne a son état fondamental est dissocié, par une collision électronique
(conséquence du courant électrique de I’alimentation) produisant deux atomes d’oxygeéne :

e+0,—-0+0+e (1-15)

Un atome O, s’associe dans un état excité, avec une molécule O,, a 1’aide d’une troisi€éme
espece M; ce troisieme composant peut étre par exemple Oz, O3, O ou N,. L’état excité généré
O3, revient a I’état stable le plus proche, correspondant a 1’0zone Os.

La synthése de I'ozone dans les DBDs est réalisée par la réaction chimique :

0+0,+M—>03 +M—03+M (1-16)

Il est a noter que cette réaction est favorisée par des pressions élevées (1 — 3 bar) et de basses
températures du gaz. La matiére premiére pour la production d’ozone est gratuite et abondante
puisque le dioxygéne dans 1’air est utilisé. La liaison entre ces trois atomes d’oxygeéne est
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faible et c’est cette propriété qui fait le caractére trés oxydant de 1’ozone. L’¢élimination des
bactéries, des virus et des odeurs désagréables par 1’0zone devient possible.

Lorsque I’on traite de 1’eau de piscine, par exemple, par du chlore nous pouvons observer des
effets indésirables tels que I’irritation ou la rougeur des yeux, mais aussi l’irritation ou le
desséchement de la peau. Ces effets pourraient étre évités avec un traitement par ozone. Dans
le cadre de la dépollution de I’eau, 1’oxygene est aspiré puis par décharge électrique
transformé en ozone et cet air ozoné est injecté sous forme de bulles d’air dans I’eau
(Fig. 1-26). Notant que I’0zone est aussi trés utilisé dans I’industrie du papier ; en association
avec de I’oxygéne et hydroxyde d’hydrogene, il permet de traiter la pate a papier sans
intervention du chlore [70].

Barriéres Electrodes
diélectriques | métalligues | Sortie nzoniseur
i"’;- m (0;+0;5)
Alimentation )
(0:)

Ozoniseur

! -~ (DBD)
R FE

traitée

Entrée ozoniseur

(0:)

Ozoniseur (DBD)

Figure 1-26 : Schéma de principe d 'un Ozoniseur pour le traitement d’eau [71].

1-12.2 Traitements de surface :

Sous ce terme générique, se cache un grand nombre d’application pour DBD. Nous
pouvons en citer entre autres les applications suivantes :

e Traitement de polymeres, dép6t de S;O;;

e Modification des propriétés de la surface d’un matériau ;
e Amélioration des propriétés d’adhésion, de mouillabilité ;
e Traitement des textiles ;

e Nettoyage de surfaces (silicium, aciers...) ;

o Désinfection, stérilisation.

Une DBD homogéne permet une modification uniforme des surfaces traitées, ce procédé est
particuliérement recherché dans ce domaine. A titre d'exemple, certains plastiques sont des
matériaux non polaires se composent de longues chaines de polymeéres. Ces materiaux ont une
énergie de surface trés faible [62]. Une augmentation significative de 1’énergie de surface de
ces matériaux est possible grace aux DBD. Ceci améliore ainsi 1’adhérence, I’imprimabilité.
Le processus est montre par la Fig. 1-27. Les dépdts de couches minces peuvent étre envisages
via un traitement plasma, en effet lorsque nous mettons une piece en contact avec un plasma
contenant une ou plusieurs espéces, nous pouvons former sur la surface de cette piece un film.
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Nous pouvons citer le cas de dép6t de couches sur les cellules photovoltaiques ou de dépdt de
couches hydrophobes sur une surface. En bombardant d’ions sur une surface, et selon le gaz
on peut nettoyer la surface ou la préparer pour un assemblage ou méme une soudure [48].

Electrode Barriéres
métallique diélectrigues

Rouleau
métallique

Film plastique

Rouleau
métalligue

Alimentation
électrique

Figure 1-27 : Utilisation d 'une DBD dans le traitement surfacique de plastiques [65].

I-12.3 Controéle de la pollution :

L’application des DBD a la destruction de composés toxiques et au contrdle de la
pollution et des odeurs (entrant dans « 1’ozoniseur » au lieu de 1’oxygene) comme le sulfure

d’Hydrogene H,S [49] :
e+H,S—>H,+S+e (|-l7)

Un nombre croissant d'enquétes sont consacrées a la décomposition des oxydes d'azote NOy et
de soufre dans les gaz de combustion et des composés organiques volatils (COV) émanant de
divers procédés industriels. De nombreux composés organiques dangereux sont facilement
attaqué par des espéces excitées, des radicaux libres, des électrons, des ions et / ou des
photons UV générés dans les DBD.

Aujourd’hui, la DBD faisant l'objet d’étude dans la destruction des gaz d’échappement
toxiques, comme le monoxyde de carbone CO et dans la réduction des émissions a effet de
serre "GES", comme le dioxyde de carbone CO,, responsables du réchauffement climatique
[72]. Pour certaines applications, il est avantageux de disposer de pastilles diélectriques dans
I’espace de décharge. Celles-ci, peuvent en outre, étre enrobées avec des catalyseurs spéciaux
favorisant la destruction [73].

1-12.4 Ecrans plasmas :

La technologie des afficheurs a écran plasma est de nouveauté récente sur la large
palette des applications des DBDs. Le principe général de cette technologie consiste a initier
une multitude de DBD qui compose I'écran. Deux dalles de verres paralléles placées a environ
100 um I’une de I’autre constituent les écrans plasmas (Fig. 1-28 (A)). L’intervalle entre les
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deux dalles est rempli d’un mélange de gaz rares (néon ou hélium avec 5 a 10% de xénon) a
une pression de I'ordre de 500 Torr. Sur ces dalles, des réseaux d’électrodes paralléles et
recouvertes de couches de di¢lectrique mais aussi d’une fiche couche d’oxyde de magnésium
(MgO) sont sérigraphies. Ces électrodes sont disposées en lignes et en colonnes.
L’intersection entre une électrode ligne et une électrode colonne définit une cellule. Trois
cellules élémentaires constituent un pixel de I’écran (I’écran plat est constitué par un grand
nombre de cellules ou « pixels »). Une décharge luminescente se produit dans chacune de ces
trois cellules et elles correspondent aux trois couleurs de base: rouge, vert et bleu
(Fig. 1-28 (B)). L’émission d’UV est convertie en rayonnement visible par excitation de
luminophores déposes dans chaque cellule [74].

Un des roles de I’oxyde de magnésium « MqO » est la protection des diélectriques du
bombardement ionique et augmente le coefficient d’émission secondaire, de telle sorte que la
tension de claquage diminue.
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Figure 1-28 : (A) Coupe transversale d’une cellule d’'un écran a plasma [75], (B) Cellule
élémentaire ou pixel [71].

1-13 Conclusion :

Ce chapitre a été consacré a une recherche bibliographique sur le plasma et les
décharges a la pression atmospherique. Nous avons rappelé quelques notions fondamentales
sur le plasma. Ensuite, une description généerale de la décharge a barriere diélectrique, sa
définition, son historique, son principe de fonctionnement et les différentes configurations de
la DBD ont étés évoqués. Nous avons discuté brievement sur les différents régimes de DBD
notamment le régime luminescent de la décharge dans 1’hélium.

Le chapitre suivant fera I’objet d'une présentation du modele mathématique de la
décharge.
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CHAPITRE 1I

- MODELE MATHEMATIQUE DE LA
DECHARGE A BARRIERE DIELECTRIQUE

La physique des plasmas froids est un vaste domaine sur lequel nous pouvons trouver
une grande diversité dans les propriétés électriques, optiques ou chimiques des gaz qui les
composent. Cet ensemble de caractéristiques tres différentes ouvre la voie a de nombreuses
applications industrielles. De nos jours, I’utilisation de la DBD a la pression atmosphérique
dans la technologie moderne ne cesse de se développer a une vitesse vertigineuse grace a ses
applications aussi diverses que prometteuses. L’optimisation du réacteur plasma de DBD
utilisant ces applications, reste assez couteuse et difficile a mettre en ccuvre. En plus, certains
phénomenes physiques basés sur des connaissances empiriques, restent encore mal compris et
inexpliqués. A cet effet, le besoin en outils d’aide a la décision tel que la modélisation est
aujourd'hui, considérée comme un outil indispensable dans I’analyse théorique et
experimentale dans le domaine des décharges. Ce domaine est devenu actuellement de plus en
plus, exigeant en termes de travaux de recherches condensés, notamment dans les
technologies les plus pointues. A I’instar des théories mathématiques et les observations
experimentales, la modélisation contribue a mieux comprendre les problemes physiques qui
souvent restent inexpliqués et difficiles a résoudre analytiquement aux questions qui
s'imposent.

Le fonctionnement de ce type de décharge (DBD) dans les gaz, est gouverné par une
multitude de phénomeénes physiques différents les uns des autres et fortement couplés.
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Au niveau de la modélisation, la connaissance et la prise en compte de maniere separée de ces
phénomene ne peut étre qu’irréaliste quant a la description de 1’ensemble du systéme.
La modélisation de la DBD peut étre séparée en modélisation physique et électrique. Cette
derniére, consiste d’une part, a adapter un circuit électrique équivalent de la cellule de DBD
(mod¢les de type circuit) dans ce cas, le plasma n’est pas modélisé par un ensemble
d’équations mais par des éléments de type circuit (résistance, capacité, inductance, source de
tension, diode, ...). Ainsi, une gaine ou des diélectriques recouvrant des ¢électrodes sont
modélisés par des capacités, nous citons comme exemple: [76-78]. D'autre part, la
modélisation physique est basée sur un modele théorique tel que les modéles cinétique et
fluide. Celle-ci, est couramment utilisée pour prédire l'interaction entre les différentes
particules présentes dans la décharge, sous 1’effet du champ électrique appliqué.
La construction d'un modele de décharge plus rigoureux et réaliste, doit tenir compte du fort
couplage qui existe entre le champ électrique appliqué d’un coté, le transport des particules
chargées et la cinétique des états excités de 1’autre coté. Il est alors, nécessaire de considérer
le systeme en sa globalité.
On peut distinguer quatre catégories de modeéles physiques pour la simulation des plasmas de
décharges :

e Modeéle Cinétique ;

e Modéle Fluide ;

e Modéle Particulaire ;

e Modeéle hybride.

La description microscopique d’un systéme n’est nécessaire que pour des situations
particuliéeres, a titre d’exemple, le libre parcours moyen des particules est du méme ordre de
grandeur ou supérieur aux dimensions du systeme a I’intérieur desquelles elles évoluent. Cette
situation se rencontre essentiellement dans le cas des décharges basses pression, ou bien
lorsque la structure du milieu considérée change de maniere significative a 1’échelle d’un libre
parcours. Heureusement dans les cas de la haute pression, les libres parcours moyens de
toutes les particules sont beaucoup plus faibles que les dimensions de 1’enceinte et 1’approche
microscopique n’est pas nécessaire et peut étre remplacée par une approche macroscopique
moins détaillée mais plus abordable.

Notre objectif étant la compréhension globale des phénomenes de structuration observés
dans la DBD. Nous avons opté pour le modéle fluide (ou macroscopique), cette approche est
basée sur les mécanismes physiques de base du probleme : le transport électronique et ionique
décrit de fagon fluide par des équations de continuité mettant en jeu des flux de dérive-
diffusion et ionisation par impact électronique, couplé a 1’équation de Poisson avec des
conditions aux limites appropriées (notamment émission secondaire par impact ionique
charge des diélectriques...). Par conséquent, le but est d’apporter une contribution
supplémentaire en termes de modélisation de la décharge, tels que la prise en compte, de
I’effet des espéces excitées sur I’ionisation du gaz, 1’émission des électrons secondaire ainsi
que I’ionisation par effet Penning ...

Bien que cette derniére rende notre modele un peu plus complexe, elle permet une meilleure
compréhension du fonctionnement de la décharge étudiée. L’intérét de cette simulation, réside
dans la possibilit¢ d’avoir l'accés a des grandeurs pratiquement inaccessibles
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expérimentalement tels que, les densités des diverses espéces, le champ électrique, les flux
d'especes sur les parois... etc.

Dans ce contexte, plusieurs travaux de modélisation sont menés depuis des années
développant ainsi des codes numériques pour la description de la décharge et le plasma, citons
par exemple les travaux de : [79-83].

Ce chapitre présente les équations générales régissant la décharge ainsi que les
approximations utilisées simplifiant leurs descriptions, les interactions entre le plasma et la
surface des diélectriques et les parameétres physiques nécessaires a la modélisation dans
I’Hélium (paramétres de transport, réactions de physico-chimie prise en compte et leurs taux)
pour les différentes espéces caractérisant la décharge. Enfin, une présentation de 1’ensemble
des équations et les conditions aux limites nécessaires a la modélisation numérique sont
ensuite mises en évidence dans ce chapitre.

11-1 Modele fluide :

Le modele que nous avons utilisé ici, est du type de modéles le plus communément
employés dans le cas des plasmas froids. 1l s'agit d'un modéle fluide auto-cohérent capable de
décrire le couplage entre le transport des particules chargées, le champ électrique et la
cinétique des espéces neutres et excitées. Cette approche, a pour but de décrire le
comportement d'une DBD a la pression atmosphérique établit dans I’Hélium et est
généralement basée sur la résolution des deux premiers moments de 1’équation de Boltzmann
et sur I’équation de Poisson. Elle permet de calculer les densités d’espéces a I’intérieur du
plasma mais également les flux de particules sur les électrodes. Par conséquent, cette
approche semble la mieux adapté a notre cas du point de vue qu'elle donne une vision
détaillée du plasma ce qui aboutit & une meilleur compréhension des phénomenes physiques a
I’intérieur de la décharge.

11-1.1 Equation de Boltzmann :

Les décharges a barriére diélectrique sont, par essence, des décharges hors d’équilibre, ce
qui signifie que les lois de 1’équilibre thermodynamique, méme locales, ne s’appliquent pas. En
fait, les électrons et les particules lourdes (les ions positifs et négatifs, atomes excités ou a 1’état
fondamental, molécules) ont des températures radicalement différentes, respectivement de
I’ordre de 10000K et 300K a 400K, et leur comportement général ne peut étre décrit que par
I’équation de Boltzmann.

Dans les conditions de décharge qui nous intéressent dans ce travail, le degré d’ionisation est
inférieur & quelques 10°. Pour ces faibles degrés d’ionisation, I’équation de Boltzmann qui,
ne prend pas en compte les interactions a longue portée entre les particules chargées, mais
suppose que les collisions sont ponctuelles et instantanées est une bonne approximation pour
décrire le transport des électrons et des ions et leurs collisions avec les neutres.

L’équation de Boltzmann détermine la fonction de distribution f(r,v,t) des vitesses v des

particules au point r de I’espace et a I’instantt. Cette équation se trouve dans de nombreux
ouvrages de référence en thermodynamique, nous pouvons en mentionner [84], a titre
d’exemple, orienté vers la théorie des gaz et plasmas.
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Dans I’espace des phases et pour une particule de type s, 1’équation de Boltzmann a pour
expression générale :

M V.5 +Ten g =(5fsj (11-1)
Coll

Avec :

e f_: Fonction de distribution de ’espéce s, dépendant de la position 7, de la vitesse v
et du tempst;

F,.: Force extérieure s’exercant sur une particule de type s (électron, ion positif ou

négatif, atome ou molécule neutre, . . .) ;
e m,: Masse d’une particule de type s ;

o ?r : Opérateur nabla dans I’espace des positions ;

o @V : Opérateur nabla dans I’espace des vitesses ;

of, _ . . . -
S : représente le terme de collisions des especes considérées.
Coll

Sa résolution permet de connaitre la fonction de distribution f, de la particule s telle que
f, (17,\7,t)d3rd v ayant leurs positions et leurs vitesses dans 1’élément de volume d°rd®v de

I’espace des phases autour de la position(F,V) al’instant t.

L’équation de Boltzmann régit I’évolution de cette fonction de distribution lorsque 1’espece s
est soumise a une force extérieure F,, et a des collisions.

ext
Dans notre cas, les forces extérieures sont celles engendrées par le champ électrique F, = qE
qui a par conséquent une influence sur les fonctions de distribution. Les collisions sont

traduites par le terme (5 S] qui correspond aux variations de la fonction de distribution
Coll

engendrées par ces collisions. 1l comptabilise le nombre de particules de type s par unité de
temps qui sont créées ou qui disparaissent dans le volume élémentaire autour de (F,v)ou bien

qui sont échangées avec le reste de 1’espace des phases.

Le champ électrique dépend lui-méme des densités de charge par I'intermédiaire de I'équation
de Poisson :

?E:&(W—n‘) (11-2)
%o

On voit donc la nécessité de coupler 1’équation de Boltzmann avec celle de I’équation de
Poisson. La dénomination de « modéle auto cohérent » s’applique aux modeéles pour lesquels
un tel couplage est réalise.
La résolution des équations de Boltzmann n'est pas une chose aisée, il ne fait généralement
pas 1’objet d’une résolution directe. A cause de cette situation de complexité, on a donc
recours a une approche macroscopique ou "fluide" qui est obtenue classiqguement en prenant
les moments de 1’équation de Boltzmann et en faisant les approximations jugées raisonnables
pour le probléme considéré. Ce modele répond a de nombreuses approximations, mais permet
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sous certaines conditions, d'avoir des résultats fiables et assez rapidement. Les méthodes
numériques s’appliquent la plupart du temps a un ensemble d’expressions intégrales des
équations fluides.

A partir de la connaissance de la fonction de distribution, il est possible de définir toutes les
grandeurs macroscopiques tel que la densité des particules, leur vitesse moyenne, leur énergie
moyenne, ... sachant que la densité ou le nombre moyen des particules en un point du plasma

a un instant donné t est [85] :
n,(r,t) = [ f,(r,v,t)d (11-3)

Le nombre de particules étudiées étant important, nous utiliserons des grandeurs moyennes
basees sur les fonctions de distribution. On peut définir de méme la vitesse moyenne v d’une
particule par :

= 1
1) = £ (r,v,t)d? -4
v(r,t) ns(r,t)Jv.V J(rv,t)div (11-4)
Ou, pour tout autre grandeur 7 de I'espéce s sa moyenne 4 est liée a f_ par :
— 1
t)=———| 2.f.(r,v,t)d® 11-5
2(nt)= gLt rvndy (11-5)

Les différentes équations gouvernant les variations temporelles et spatiales de ces variables
macroscopiques peuvent étre obtenues a partir des "moments de 1’équation de Boltzmann".
Ces équations différentielles sont connues comme les équations de transport macroscopique et
leurs solutions, nous donnent directement les variables macroscopiques moyennant certaines
hypotheéses.

Les variables macroscopiques peuvent étre obtenues en prenant différents moments de
I’équation de Boltzmann.

D'une maniere générale, on utilise les trois premiers moments, en établissant des hypotheses
sur les moments d'ordre supérieur.

Les trois premiers moments de 1’équation de Boltzmann sont obtenus en intégrant 1’équation
de Boltzmann dans I’espace des vitesses aprés multiplication par une fonction y(V).

L'équation générale de transport d'une grandeur physique y (V) , dépendant de la vitesse
s'écrit [85] :

Ny o= o= () o
24V nyn-n.yVyy= — | d°v 11-6
p NV —Ngy. Vo y !z(&jwl (11-6)

F o Al At ‘o
Avec —y =—2¢ est I'accélération due aux force extérieures.
mS

La grandeur physique (V) peut étre un scalaire (densité), un vecteur (quantité de

mouvement) ou encore un tenseur (énergie) relative a chaque espéce.
L’équation de transport Eq. II-6 a une expression générale et s’applique a toute fonction
arbitraire.
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Les différentes équations que nous avons déduites se dérivent de I’Eq. II-6 en attribuant a
(V) une forme particuliére.

11-1.1.1 Equation de continuité :

L’équation de continuité représente la conservation du nombre des particules. Elle
permettant d'obtenir un modéle d’ordre zéro, cette équation est obtenue par le remplacement
de y(v) par 1 dans I'Eq. I1-6 [85] :

on, +vrns.\7=j(%j s (11-7)
6t v Coll

n, est la densité des particules, V leur vitesse moyenne et S est le terme source de I'équation

de continuité, il caractérise I’ensemble des processus collisionnels de création et de perte de
I’espéce considérée. Elle est de nature scalaire (tenseur d’ordre zéro).

Cette équation de continuité est tres générale et se rencontre dans de nombreux domaines de
la physique. Elle exprime la conservation de la matiére et indique que, dans un volume
élémentaire et pendant un temps infinitésimal, la variation du nombre de particules de type s
est liée a leur création/destruction (a travers le terme source S) et la balance entre leur flux
entrant et sortant (a travers la divergence du flux).

L’Eq. 11-7 ne peut pas étre résolue que moyennant la connaissance de la vitesse moyenneV .
Pour déterminer V il est nécessaire d’ajouter une équation supplémentaire, ¢’est 1’équation
pour transfert de la quantité de mouvement.

11-1.1.2 Equation de transfert de la quantité de mouvement :

Cette équation qui est la base du modele d’ordre un, afin d’obtenir 1’équation de
transfert de la quantité de mouvement, nous remplacons y(v) par myv dans I’équation
générale de transport (Eg. 11-6), on obtient [85] :

angtnsv + n5m5 (vvr)v +\7(Vr'nsmsv) +vr P- ns IEext = Imsv (%j d3V (I |'8)

col

Avec : m_ est la masse de la particule. P : Le tenseur de pression cinétique. Il est défini

comme un flux de quantité de mouvement mais dans un référentiel se déplacant a la vitesseV .
Le membre gauche de I’Eq. 1I-8 représente la variation totale, par unité de temps, de la
quantité de mouvement (m.V), sous I’effet des forces extérieures F,, et de la pression P

ext
Le terme de droite traduit I’effet de collisions sur le transport de la quantité de mouvement.
On le simplifie généralement en 1’écrivant nmy,V (v, est la frequence moyenne de transfert

de quantit¢ de mouvement). En injectant 1’équation de continuité dans 1’équation de transport
de quantité¢ de mouvement, cette derniere s’écrira :

nsms |:§+ (vvr):lv -n lf —VrP _S'msv_ nsrnsvm\7 (“-9)

s ext

39



Chapitre 11 Modeéle Mathématique de la Décharge a Barriére Diélectrique

Une simplification nécessaire si I’on veut se contenter d’une équation d’énergie scalaire, est
de supposer que le tenseur de pression est isotrope et diagonal et que le plasma est isotherme.
Le terme de pression se réduit alors au gradient de la pression scalaire :

V.P=Vp Ou(P estletenseur de pression cinétique et pest la pression scalaire)

Avec: p=nk,T

Les deux premiers moments de 1’équation de Boltzmann écrits ci-dessus ne forme pas un
systeme fermé, pour les raisons suivantes :

e Le terme de gradient de pression fait intervenir I’énergie moyenne.

e La fréquence d’échange de quantité de mouvement dépend de la forme de la Fonction
de Distribution des Electrons (FDE).

e La fréquence moyenne d’ionisation (dans le terme source S) dépend aussi de la (FDE).

On voit donc que chaque moment contient un parametre qui peut étre obtenu a partir du
prochain et pour décrire d'une maniére plus réaliste I'évolution des paramétres de la décharge
il est donc préférable d'introduire un moment supérieur de I'équation de Boltzmann.
Ce moment correspondant a I'équation de la conservation de I'énergie.

11-1.1.3 Equation de la conservation de I’énergie :

L’utilisation de 1’équation de la conservation de 1’énergie permet de former un mode¢le
1
d’ordre deux. Pour obtenir cette équation, on remplace y(v) par EmSV2 dans 1’équation

générale de transport (Eg. 11-6), on obtient ainsi [85] :

—¥+VrFnsms(v.v)v}—nsFext.v=J'lmsvz(qj dv (11-10)
2 a 2 )2 o ),

Le premier terme du membre gauche correspond a la variation temporelle de 1’énergie totale
de la particule (énergie d’agitation thermique et énergie cinétique due au mouvement
d’ensemble), le second terme traduit la variation spatiale de 1’énergie et le troisieme la perte
ou le gain d’énergie di aux forces. Le membre de droite, quant a lui, traduit le terme de perte
ou de gain de I’énergie di aux collisions avec les autres espéces, c’est le terme de collision.
De la méme fagon que pour 1’équation de transfert de la quantité de mouvement, on définit
une fréquence moyenne d’échange d’énergie v.et on décrit le terme du aux collisions, dans
I’Eq. II-10, par —nevege (& étant 1’énergie moyenne des électrons). Elle est la somme des
énergies et des mouvements orientés.

Le systeme formé par l'utilisation des deux ou trois premiers moments n'est pas
équivalent a I'équation de Boltzmann et nous met en face d'un systeme dont le nombre
d'inconnus et supérieur au nombre d'équations. En fait il faudrait une infinité d'équations de ce
type pour obtenir une représentation équivalente a I'équation de Boltzmann. La résolution
numérique du probléme impose donc des hypothéses simplificatrices et des approximations
qui permettent de fermer un systeme composé d’un nombre fini d’équations.
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11-1.2 Hypotheses de fermeture et simplification du modeéle :

Dans ce travail de modélisation de la DBD a la pression atmosphérique, nous nous
intéresserons seulement aux deux premiers moments de 1’équation de Boltzmann, seules les
équations de continuité et de quantité de mouvement vont étre résolues. Pour pouvoir
supprimer I'équation de I'énergie, il est nécessaire d'utiliser I’hypothése de :

e ['approximation du "champ local" (LFA de I'anglais "Local Field Approximation™), qui
signifie que le gain d’énergie di au champ est compensé localement dans le temps et
dans I’espace par les pertes d’énergie dues aux collisions et aux forces extérieures. Dans
ce cas, la fonction de distribution des particules ne dépend que du champ local et peut
étre tabulée préalablement. Ainsi, les fréquences d'ionisation et d'échange de quantité de
mouvement, ainsi que I'énergie moyenne sont, dans ces conditions, des fonctions
connues du champ électrique local.

e |’équation de quantité de mouvement des particules se réduit a sa forme dite
« dérive-diffusion » dans laquelle on a conservé uniquement les termes de collisions, de
champ et de gradient de pression (les termes d’inertie sont négligés).

11-1.2 .1 Approximation du champ électrique local :

L’approximation du champ local suppose que 1’énergie acquise par les électrons SOUS

I’effet du champ pendant un intervalle de temps infinitésimal est exactement compensée
localement (dans ’espace et dans le temps) par 1’énergie cédée au milieu par collisions. Cela
s’applique a un plasma dans lequel les électrons ont une fréquence de collision suffisante pour
qu’ils soient en équilibre avec le champ électrique. Dans ce cas leur fonction de distribution
ol point T et a instant t est une fonction exclusive du champ électrique local réduit E/N
(N est la densité totale d’atomes et de molécules du gaz). L’avantage de cette approche est
que tous les coefficients de transport et fréquence moyenne de collision et les taux des
réactions peuvent étre déduites de 1’expérience (ou calculées) sous la condition du champ
électrique uniforme. Les mobilités et les coefficients de diffusion dépendent également du
champ électrique local.
Cependant, cette approximation grossiere est insuffisante dans les régions de la gaine (ou les
électrons ne sont plus en équilibre avec le champ électrique) ce qui conduit a une
surévaluation des parametres de transport électroniques au niveau des limites du domaine de
calcul [86]. En général ce probléme est évité en imposant comme solution pratique des
paramétres de transport électroniques constants. Elle est généralement valable pour reproduire
de facon raisonnable un grand nombre de phénomenes observés dans les plasmas
collisionnels, et est a la base de la majorité des modeles de la DBD a la haute pression.

11-1.2 .2 Approximation de dérive-diffusion :

La pression du gaz dans lequel s’établit la décharge concernée par notre probléme
d’étude se situe & 1’ordre de la pression atmosphérique (10° Pa). 1l s’agit donc d’un plasma
fortement collisionnel. Dans cette condition pour fermer ce systéme, il nous faut de nouvelles

- _ L. 0
hypothéses. Les plus couramment utilisées sont : on néglige le terme de dérive temporelle P

ce qui implique que la variation du flux par unité de temps doit étre trés inférieure a la
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fréquence de collision. On néglige 1’énergie cinétique liée a la dérive des particules chargées
devant énergie d’agitation thermique. Cette hypothése ne peut donc étre vérifiée que pour des
régimes collisionnels et des variations du champ électrique faibles devant le temps moyen
entre deux collisions. A partir de ces hypothéses, I'équation de transfert de la quantité de
mouvement se réduit a sa forme dite « deérive-diffusion » dans laquelle on a conservé
uniquement les termes de collisions, de champ et de gradient de pression. Dans ces conditions
le flux des particules chargées de type s T, est la somme d’un terme proportionnel au champ

électrique (dérive), il traduit la dérive des espéces s dans le champ si elles sont chargées et
d’un terme proportionnel au gradient de densité de 1’espéce s (diffusion) qui traduit I’effet des
collisions qui tend a uniformaliser la densité. Cette forme est justifiée dans des plasmas
collisionnels comme ceux qui sont étudiés ici :

T =n,—% E—LWnSkTS) (11-11)
myv myv,,

s'm

Avec :
v, : Fréquence d’échange de quantité de mouvement

q, : Charge élémentaire de I’espece S
E : Champ électrique

Cette représentation simplifie les équations, mais introduit deux nouvelles inconnues :
la mobilité et le coefficient de diffusion des particules.
En supposant que la température T, varie spatialement peu par rapport a la densité n,

la mobilité x et le coefficient de diffusion D, sont écrits de la fagon suivante [87] :

KT,
- ol . L
mSVm mSVm

L’équation (11-11) peut s’écrire sous la forme :

T =sign(q,) n,4E -V (n,D,) (11-12)
Avec :
1siqg,>o0
sign(g) = y-1si g, (0
0siqg. =0

Quand cela est possible, cette écriture de I'équation de transfert de quantité de mouvement
permet de simplifier considérablement la résolution numérique du systeme. Dans ces
conditions, les équations du modele s’écrivent sous la forme :

11-1.3 Equations de transport pour les particules chargées :

Dans ce qui suit, nous allons exposer les différentes équations relatives au transport des
électrons et des ions, il s’agit des équations aux drivees partielles qui rendant compte de
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I’évolution spatiale et temporelle des densités des particules dans la décharge, elles prennent
globalement la méme forme pour les électrons et les ions. On a :

11-1.3.1 Equations de transport pour les électrons :

on,(F,t) oL, (F,1)

- 2 =S ) (11-13)

n,(r,t) : représente la densité des électrons. En exprimant le flux des électrons en fonction de

vitesse de dérive électronique W,(F,t)=—zE(F,t) et de coefficient de diffusion
électronique :

o(n,(F,t)D,(F,1))

r,=—n,(r,t)uE(,t)— (11-14)
or
Le terme 2(Ne(M.OD.(".1)) qans les équations (11-14) s*écrit [88] :
or
[De(m) N |, (1) 2D (f,t)j (11-15)
or or
Nous négligeons dans notre modele le terme ne(m)w 2 4 0&(N.1)

=n,(F,t).— .
or o )3 e or

c’est a dire nous supposons que la diffusion des particules est isotrope a 1’intérieur de I’espace
inter-électrodes en négligeant les effets de [I'énergie thermique hypothese utilisée
par Graves [89].

I, (F,t) : représente le flux électronique, E(F,t) est le champ électrique et W, (F,t) la vitesse
de dérive électronique. La relation ci-dessus montre que le flux des particules chargées est la
somme de la vitesse de dérive et de la vitesse de diffusion qui est proportionnelle au
coefficient de diffusion et au gradient de la densité de chaque espéce.

Si on injecte la relation (11-14) dans la relation (11-13), nous obtenons la forme caractéristique
de I’équation de dérive-diffusion pour les électrons :

on(r.t) a(n(F)sE(r,1) o (n(r,)D,(r 1)) _S.(F.t) (11-16)
ot or or? e

Avec: p, etD,(r,t) sont respectivement la mobilité électronique et le coefficient de
diffusion électronique. S,(r,t) est le terme source pour les électrons, il représente le bilan des

réactions ou il y a création ou pertes d’électrons par collisions inélastiques, il caractérise
I’apparition ou la disparition des électrons dans la décharge.

11-1.3.2 Equations de transport pour les ions :
Méme processus pour les ions que les electrons avec n (F,t)est la densite des ions et

W, (F,t) = 1, E(F,1) est la vitesse de dérive ionique, on trouve :
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on,(r,t) N ar, _

p p= S,(F,1) (1-17)

N ~ on, (r,t)
r,F=nF ) EFt)-D, ———— (11-18)
ony (F.) | a(n, (F,t)u,E(F.1)) 5 o'n, (F.t) _ S.(F.1) (11-19)

ot or Poor?
Avec I (F,t), p,, D, etS (F,t) : représentent respectivement le flux, la mobilité

le coefficient de diffusion et le terme source relatifs a un ion de type p.

Les equations de dérive-diffusion pour les électrons et les ions permettent de déterminer
I'évolution spatio—temporelle des densités des différentes espéces moyennant la connaissance
de leurs vitesses de dérive, leurs coefficients de diffusion et les termes sources correspondant.
Les deux équations ci-dessus sont appelées aussi équation de convection-diffusion car elles
sont constituées d’un terme convectif (du premier ordre par rapport a la drivée spatiale) et
d’un terme de diffusion (du second ordre par rapport a la drivée spatiale). On développera, au
chapitre 111, la méthode numérique appropriée a la résolution des équations de ce type.

11-1.4 Equations de transport pour les espéces neutres et excitées :

Les espéces neutres et excités sont pris en compte pour cette modélisation dans les
quelles interviennent les concentrations des niveaux des métastables, il est indispensable de
pris en considération les équations décrivant 1’évolution spatiale et temporelle des densités
des ces niveaux. Ces équations possédent une structure voisine des Eqgs. 11-13 et 11-17 excepté
que le terme de convection n’apparait plus, puisque la vitesse de dérive dans le cas d’une
particule excitée ou molécule neutre est nulle, a cause d’une mobilité nulle, n’étant pas
soumises au champ électrique. Ces espaces peuvent étre des états excités atomiques ou
moléculaires ou de toute autre impureté présente dans la décharge.

Pour une espéce quelconque de ce typeon a:

on, (r,t) N or,

S, (r,t 11-20
p pe (F,t) (11-20)
n.,(F,t) : estla densité de I’espéce de type m.

" on, (F,t
Sachant que : r,.(rt)=-D, % (11-21)

Ou: T, (r,t) estle flux des ces especes.

D’ou la relation (I1-20) et (I1-21), L’équation de transport pour les espéces neutres et
excitées prend la forme :

-D =S, (.t 11-22
—— m (7, 1) (1-22)
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Avec: D, etS, (r,t) représentent le coefficient de diffusion et le terme source

correspondants aux particules de type m.

Contrairement aux Eqgs. 11-16 et 11-19, la relation (I11-22) a la structure d’une équation de
diffusion.

La détermination des coefficients qui apparaissent dans les Egs. 11-16, 11-19 et 11-22 (vitesse
de dérive, coefficients de diffusion, taux des réactions, etc....) est un probléeme délicat qui
nécessite, pour une approche rigoureuse, la résolution de 1’équation de Boltzmann initiale.
Dans le cas des décharges a haute pression, cette contrainte est évitée en admettant
habituellement que les particules chargées sont en équilibre avec le champ électrique. Cela
signifie que les coefficients des équations ci-dessus ne sont pas directement des fonctions de
la position et du temps, mais essentiellement des fonctions du champ électrique, une
hypothése qui est déja adoptée dans cet approche sous le nom de « L’approximation du champ

électrique local » détaillée dans les paragraphes précédentes.
Jusqu'a présent, on n’a pas détaillé les termes sources S (F,t), S (F,t) et S (F,t) figurant

dans les membres de droite des Egs. 11-16, 11-19 et 11-22. lls sont des termes globaux qui
rendent compte de la création et de la disparition des espéces par l'intermédiaire de divers
processus collisionnels. Ils concernent les réactions qui interviennent soit entre particules
chargées et particules neutres ou excitées, soit entre les particules neutre-neutre, etc. Ils se
traduisent par I’apparition d’un électron et/ou d’un ion, Soit une molécule ou un atome exciteé.

11-1.5 Ecriture des termes sources :

Dans les conditions de la haute pression, les niveaux métastables de 1’hélium jouent un
réle non négligeable dans la production de particules chargées que se soit par les réactions a
deux corps, les réactions a trois corps, ou essentiellement par ionisation Penning des
molécules d’impureté, méme si la densité de cet impureté est nettement inférieure a celle des
molécules du gaz d’Hélium.
A la pression atmosphérique, 1’obtention et I’entretien d’une DBD homogene dans un gaz rare
comme I’hélium, est conditionné par la présence du mélange Penning dans la décharge [90].
Ce type d'ionisation est possible seulement si la molécule en question a un seuil d'ionisation
plus bas que I'énergie interne d'un atome dans un état excité. Dans le cas de I’hélium, les
niveaux énergétiques tres importants des métastables font qu’ils peuvent potentiellement
ioniser toutes impuretés présentes dans le mélange plasmagene par effet Penning [91]. A cet
effet, les réactions responsables a 1’excitation ou I’ionisation par excitation ou autres
processus réactionnels, telle que la recombinaison, conduisent a la formation ou a la
disparition des métastables et doit étres inclus dans les termes sources.
Chaque terme source relatif a une espece donnée est donc la somme de tous les processus
réactionnels qui caractérisent la production ou la disparition de 1’espece en question.
Prenons, par exemple, le cas des réactions suivantes 11-23, 11-24 et 11-25 qui caractérisent la
création d’électrons et des ions positifs de 1I’hélium ainsi que la génération des particules
excitées :
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He+e — He'+2e v, =f (E(F,1)) (11-23)
He+e — He +e” v, =f (E(F,1)) (11-24)
He*+N, - He+ N, +e K penning = 5%10™° cm® s (11-25)

La réaction (11-23) est une réaction d’ionisation directe de I’atome d’hélium par impact
électronique indiquant la création d’un électron et d’un ion positif. Elle est caractérisee par
une fréquence d’ionisationv,,, qui est fonction du champ électrique. La réaction (11-24) est

une réaction d'excitation par impact électronique, montrant la génération d’une particule a
I’état excité et caractérisée par une fréquence d’excitationv,,, aussi en fonction du champ

électrique E(7,t) . La réaction (11-25) est une réaction d’ionisation Penning caractérisant la

destruction du niveau métastable et la production d’un électron, le taux de cette réaction
k est constant.

L’hélium est un gaz principalement caractérisé par ses niveaux métastables de haute énergie
potentielle et par son faible potentiel de rupture, présente un diagramme des états excités
particulier.

La Fig. 1l-1, présente un diagramme simplifié des niveaux d’énergie de I’hélium, montre deux
premiers niveaux métastables et donc de longue durée de vie. Ces deux niveaux sont le triplet
He (2°S) et le singulet He (2'S) et sont respectivement situés a 19,82 et 20,61 eV. Pour une
pression de 10> Pa, la durée de vie radiative est de 130 s pour le premier et 8 s pour le
second. Le diagramme de la Fig. 11-1, comprend également le seuil d’ionisation de 1’hélium
situé a 24,6 eV.

Penning

I
25 lonization o
24.8 He™ {¥5)
24 —&8 —8&P - 5D — 555 — 5P — 5D
4‘5 4P d.1|:| 415 4]F' -ﬂ!D
5048 IWES AM 4822 nm 4713 rem atBEnm 4471 rem
2T N8 P 78D Sada 3P — 3D
= reRd oW =S nm /6678 nm TO6.5 nm ) 3E8.0 nm SAT.S nm
= 22 Y / Sy /.
Ej - -... L i " Iy i
uc.? 3 a ' ..- " .'.- r -. I.-\.-'... -_-
T 21 ﬁ.&;_-'p ' wfp
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27 P
HEA nm
He triplet
19 p
: H
o F PP e

Figure 1I-1 : Diagramme des niveaux d’énergie de [’hélium [92].

Compte tenu de la complexité et de la diversité des réactions qui se produisent dans un plasma
d’Hélium, nous allons, dans cette partie de notre étude, en réaliser un bilan des réactions
optimum. Du fait de I’importance de cette tdche en regard du travail de modélisation
numerique a effectuer, et dans le but de réduire au maximum la panoplie des phénomenes
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présent dans le gaz tout en respectant la réalité physique, le bilan sera effectué de maniére a
sélectionner les réactions dominantes dans les conditions de la pression atmosphérigue.

Etant donné de I’importance des transferts d’énergie entre I’Hélium (métastables) et les
particules d’impuretés a la pression atmosphérique, nous avons sur la base des études
expérimentales et théoriques effectuées sur ce gaz [51], [93-96], procéde a la prise en compte
des autres particules chargées dans un mélange Hélium + quelques dizaines de ppm d’Azote.
Les réactions considérées concernant alors I’ionisation directe, 1’excitation directe, les
réactions a 02 et a 03 corps, la recombinaison et I’ionisation Penning.

L’élimination de quelques particules et réactions est effectuée par comparaison des différents
taux des réactions correspondants (en tenant compte de la densité des particules mises en
jeux). Dans ce cas les espéces qui seront présentées dans ce travail : sont les électrons, les ions
atomiques et moléculaires de I’Hélium, les ions atomiques de 1’Azote et le premier niveau
métastables d’Hélium. Le bilan des réactions pris en compte dans notre modéle, permettant
d’écrire les termes sources pour chaque espece considérée (Tab. I1I-1 et Tab. 11-2).

Tableau I1-1 : Bilan des réactions d’ionisation et d’excitation directe dans |’Hélium.

N° Réaction Type Fréquence
R1 |He+e — He' +2¢ lonisation directe Vio = f(E)
R2 | He+e — He(2’S) +e Excitation directe Vex = f(E)

Tableau 11-2 : Bilan des réactions prise en compte dans I’Hélium en présence
d’impureté (Azote).

N° Réaction Symbole | Taux de réaction | Réference
Réactions a trois corps :

R3 | He"+ 2He — He," +He Ky 6,3x10°° cm°s’ [97]
R4 |He,” +e +He — He, +He k, 5x 107" cm°s? [98]
R5 | He (2°S) + 2He — He, + He ks 25x10%" cm°s? [97]
Recombinaison :

R6 | He" +& — He+hv Ky 2x10" cm’s? [99]
R7 |He"+2¢ —He+e ks 71%x10% cm°s?t [97]
R8 |He'+e +He — He +He Ke 1x10%" cm’s™ [99]
R9 |He,” +& — He, + hv ks 5x 100 cm’s? [98]
R10 | He," +e — He (2°S) + He Kg 5x10° cm’s™ [100]
R11 | He,” +2¢° —2He+¢ ko 2x10%° cm°s?t [97]
R12 [N, +& > N+N Kio 48x10° cm’s? [101]
R13 | N," +2¢ >N, +¢ K11 1,4%x10°° cm°s? [102]
Reéactions a deux corps :

R14 [ He (2°S) +e — He+e¢ Kz 29%x107 cm’s? [97]
R15 | He (2°S) + He (2°S) — ¢ + He' + He Kis 29x10° cm’s” [97]
lonisation Penning :

R16 | He (2°S) + N; —» N,* +He +¢ kie [8x10™ cm®s? [101]
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11-1.5.1 Expression des termes source :

Les expressions des termes sources S, , S S S, etS des équations de

He® ' “Hey ' TNj He (2°S)
transport pour des électrons, des ions He* , He; , N; et des métastables He (2°S)
contiennent les taux de réactions (notés k;) et les fréquences d’ionisation et d’excitation ainsi
que les différentes densités des particules et sont données par :

11-1.5.1.1 Termes sources des électrons :
S, = @ (E) 4, |[E[-Nggy- Ny + 1 o) (kis-Nee 225y + KaaNy, )

—n N, (Kot ks Mot ke.Ny, )

-N,.. N, (K7 + kg Ko-Nggy + k.1, ) (11-26)
- Ny, - N, (ko+ kyg. Ne)
11-1.5.1.2 Termes sources des ions He" :
2
S, = o (E) 4, [El.n,,. N, +ky;, (nHe (233)) -n_..n, (Kg+ Ks. N+ ke.Ngg, )
2
—n,.. k(N ) (11-27)
11-1.5.1.3 Termes sources des ions He," :
2
Sps = Ny _kl(ngaz) LU (ko Nggy + kgt kg + ko 1) (11-28)
11-1.5.1.4 Termes sources des ions N, :
S Kia Ny, N 96, — NN (Kyo+ kyz- Ng) (11-29)
11-1.5.1.5 Termes sources des métastables He (2°S) :
Spe 295y = Pex E)u |E|.N,,. N, + N Mok
2
—_ nHe (235) (k3(ngaz) + k12' ne+ k13.nHe (235) + k14. r-]N2 ) (“_30)

Les expressions des coefficients d’ionisation «,, (E) et d’excitation «,, (E)seront définit dans
la suite de ce chapitre.

11-1.6 Equation du champ électrique :

Pour fermer le systeme des équations. 11-16, 11-19 et 11-22, Il est donc nécessaire
d'évaluer la valeur du champ électrique E en chaque point du domaine et a chaque instant.
Ce champ électrique résulte de la différence de potentiel appliquée entre les deux électrodes
mais aussi de la répartition des particules chargées au sein du gaz. Le champ électrique total
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est donc la somme dun champ électrique géométrique €, et dun champ
de la charge d’espace E,,: E=E, +E, .
Pour ce faire, il faut résoudre I'équation de Poisson qui relie le champ électrique E(T,t)a la
densité nette de charges p(f.t) dans I'espace inter-électrodes.
Le champ électrique E(T',t) est donné par I'équation de Poisson :

c CE(F,1)  p(r )

"oor &o

Ol p(r.t) =|g|(N, (F.t)—Ne(F.t)) est ladensité nette de charge.

(11-29)

&, est la permittivité du vide égale & 8,85 10™ F.cm™. Dans le cas de la DBD, I’équation de
Poisson prend également en compte la discontinuité de la permittivité relative du milieu

e . \ .
€, =~ qui passe de la valeur 1 dans I’espace gazeux, a une valeur donnée constante dans le
0

diélectrique.
lq/ est la valeur absolue de la charge élémentaire égale & 1,602 10™*° C.

L’effet du champ magnétique induit par courant engendré dans la décharge sur la dynamique
des particules chargées est négligeable, le champ électrique dérive alors d'un
potentiel scalaire Vv (rt) :

= V(Y
5=
oV (rY)  p(fit)

e =T e (11-31)

(11-30)

Lequel est obtenu par I'équation de Poisson :

La solution de cette équation différentielle aux dérivées partielles du second ordre doit
satisfaire aux conditions aux limites ou sont imposées les potentiels appliqués aux électrodes
et au champ électrique calculé aux interfaces gaz-diélectrique.

11-1.7 Couplage champ électrique — équations de transport :

Le couplage entre le transport des particules chargées et le champ électrique impose des
contraintes sur la méthode de résolution du systeme d'équations. Par exemple, le pas en temps
doit s'adapter a I'évolution du plasma et diminuer lorsque l'ionisation devient importante. Les
équations de transport décrit précédemment, sont couplées de fagcon auto-cohérente a celle de
I'équation de Poisson et forment ainsi un modeéle dit « auto-cohérent », pour la modélisation
numérique de la décharge. Le point le plus important dans la modélisation fluide est le mode
de couplage "en temps" entre les équations décrivant 1’évolution des particules chargées et
neutres et celui qui donnant la variation du champ électrique. Deux voies sont possibles :

e Pendant la résolution des équations de transport entre les instants t et t+At (At : pas dans
le temps), on peut supposer que le champ électrique est constant et qu'il correspond a
celui calculé a l'instant t, on parle alors de "méthode explicite”. Pour les modeles
fluides, utilisant l'approximation de dérive-diffusion, cette méthode est stable si le pas
d'intégration en temps At est inférieur a la constante de temps M., cette condition est de
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plus en plus contraignante avec I'augmentation de la densité du plasma ou lorsque la
pression diminue.

e La seconde possibilité est de regrouper les équations de transport et I'équation de
Poisson en un seul bloc et de le résoudre simultanément entre les instants t et t+At, on
parle alors de "schéma implicite" Ce mode de couplage est beaucoup plus efficace que
le précédent que pour les plasmas de fortes densités, car il nécessite une linéarisation du
systeme d'équations qui peut au contraire ralentir I'évolution du calcul lorsque la densité
du plasma n'est pas importante. Dans certains cas, on peut aussi retrouver des schémas
"semi-implicites” dans lesquels une évaluation de la densité électronique a I'instant ¢+t
est introduite dans I'équation de Poisson (au lieu de celle de I'instant t) pour tenir compte
de la variation du champ électrique entre les instants t et #+4¢ [103].

Une fois les coefficients connus, la résolution globale du systeme des équations (I1-16, 11-19,
11-22 et 11-29) nécessite simplement de définir le domaine de simulation et la détermination
des conditions aux limites sur les parois. Ceux-ci seront détaillés dans les paragraphes
suivants :

I1-2 Domaine de simulation :
11-2.1 Géométrie (Cellule de décharge modélisée) :

La Fig. 11-2 représente la géométrie considérée dans notre étude « domaine
d’application du modeéle », constituée de deux électrodes planes paralléles couvertes de deux
couches identiques de matériau diélectrique séparées par un espace gazeux « dy » dans lequel
se fait la décharge.

Vapp
Vdsj\ Vgaz VdsZ\
> z
Diélectrique Electrode
Espace gazeux (dg) 11
> métallique
&o
& &
<
Osd1 Osd2
1 B1 €2

(~)
\/
V=V, sin (wt) =

Figure 11-2 : Géométrie utilisée pour les simulations de la décharge.

50



Chapitre 11 Modeéle Mathématique de la Décharge a Barriére Diélectrique

11-2.2 Conditions initiales et aux limites :
11-2.2.1 Conditions aux limites des équations de transport :

Le modele de décharge présenté dans ce chapitre est associé a un ensemble de
conditions aux limites qui font partie des hypotheses du modéle et elles dépendent des
frontieres considérées et des phénomenes qu'elles représentent. Sur la base des considérations
concernant les interactions entre les différentes espeéces d’un plasma, il est nécessaire de
construire les conditions aux limites pour toutes les especes en présence sur la surface
diélectrique délimitant le domaine de simulation. La prise en compte du diélectrique, oblige a
porter une attention particuliere aux conditions aux limites a l'interface gaz-diélectrique.
L’écriture et le choix des conditions aux limites appropriées (en prenant en compte
notamment I’émission secondaire par impact ionique, charge des diélectriques etc...) pour les
équations fluides d'un modéle macroscopique est une question essentielle dans la description
du probléme. Les conditions les plus simples consistent a écrire que soit la densité, soit sa
dérivée spatiale sont nulles aux électrodes. Ceci implique que, les conditions aux limites
choisit sont de Neumann (c.-a-d, le cas ou, la dérivée de la fonction est égale a zéro) et de
Dirichlet (c.-a-d, le cas ou, la fonction lui-méme est égales a zéro).

Les conditions que nous avons choisies sont :
e Pour les ions positifs, sont de Neumann sur I’électrode qui représente la cathode et de

Dirichlet sur I’anode.

e Pour les métastables, sont de Neumann que se soit a la cathode ou a 1’anode.
e Pour les électrons, sont de Neumann sur 1’anode et proportionnelles au flux d’émission
secondaire a la cathode.

Elles sont données comme suit :

- A la cathode :
§rnp =
v, =0 (11-32)
ven, = f(I,,)

- A Panode :
n, = 0]
Vin, =0 (11-32)
Vn =0

Dans ces conditions, 1’équation du flux prend la forme :

I paroi) (T 1) = 2.0 (1, ). (1, ) (11-33)

]
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Dans I’équation ci-dessus, I’indice j designe la nature de la particule en question
(¢lectron ou ion, ...), le coefficient a; est égal a 1 si la vitesse est dirigée vers la paroi des
électrodes et 0 dans le cas contraire. La variable r, désigne la position de la surface
considérée.

Dans le cas des électrons, il faut tenir compte du flux d'électrons émis éventuellement par le
bombardement des particules comme les ions positifs, les neutres rapides, les neutres excites
et les photons. Le coefficient d'émission secondaire varie en fonction du type de particules, de
son énergie et de la nature du matériau (composition et structure) de la cathode [104]. Le flux
¢lectronique a la cathode s’écrit :

1—‘e (Cath) (rs’t) = ae'ne(rs 7t)'We (rsvt) i Fsec (I |'34)

Sachantque: ', =—y T, .

... est le flux d'électrons secondaires émis sous I'impact de particules frappant la cathode, y

est le coefficient d'émission secondaire, il définit la probabilité qu'un électron soit émis
lorsqu'une particule entre en collision avec la surface délimitant le plasma. 1l fait partie des
nombreux processus d'entretien de la décharge permettant de compenser les pertes
électroniques aux parois [105]. Ainsi, a la cathode les électrons secondaires sont considérés
comme un terme source qui est inclus dans le membre de droite de I’équation de transport.
Les signes plus et moins dans la relation ci-dessus correspondent respectivement au cas ou la
cathode se trouve a gauche (signe plus) ou a droite (signe moins).

Pour les particules neutres (excitées ou non), le flux sur les parois n’a que la composante
d’agitation thermique et s’obtient a partir d’'une fonction de distribution maxwellienne des
particules définie sur un demi-espace angulaire (puisque seules les particules dirigées vers la
paroi interviennent). Ona:

1
1—‘m( paroi) Z Ny Vi (11-35)

Dans la relation ci-dessus, v, est la vitesse d'agitation thermique de I'espece m qui s’obtient

au moyen de la formule suivante [106, 107] :

m (11-36)
Ou T, est la tempeérature des particules de type m et mm leur masse.

11-2.2.2 Equation de la charge surfacique sur les électrodes :
La prise en compte du diélectrique implique Il'introduction de la densité surfacique de
charge o, a l'interface gaz-dielectrique. La surface des diélectriques se charge sous I’'impact

du flux d'ions et d'électrons. Cette charge de surface entraine l'apparition d'une tension
mémoire aux bornes des diélectriques. En faisant I'nypothese que les charges déposées ne
diffusent pas sur la paroi et que la recombinaison entre charges positives et négatives est
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instantanée. Le terme d'émission secondaire d( au flux de métastables ne sera donc pas pris en
compte. ¥ est alors un coefficient effectif qui prend en compte I'émission secondaire créee

par les ions positifs et autres particules énergétiques capables d’extraire des électrons
secondaires a la cathode.

La densité de la charge surfacique o (en C/cmz) s’obtient a partir de la relation
suivante [108] :

aO_ds(t) —
22 g

Ny
Zap.np.wp
i=1

ne
D a.n.w,
i=1

J (11-37)

11-2.2.3 Conditions aux limites de I’équation du champ et du potentiel électrique :

Dans notre modélisation, On considére que :

e Les électrodes sont équipotentielles.

e Les diélectriques ne contiennent pas de charges libres.
La décharge est alimentée en tension (voir chapitre 1), Une condition de type Dirichlet y est
imposée pour le potentiel sur les électrodes métalliques extérieures. Cette condition aux
limites permet de définir la tension appliquée au systéme. Si la DBD est alimentée par une

source de tension sinusoidale de fréquence de quelques kHz avec une amplitude
maximale V les conditions aux limites du potentiel électrique peuvent s’exprimer sous

max !

cette forme :

e Electrode alimentée : V =V, x sin(2zf xt)
e Electrode mise alamasse: V =0

Pour le champ électrique, 1’équation de Poisson est résolue sur tout I’espace inter-électrodes.
La présence des diélectriques et a travers eux 1’accumulation des charges sur ces surfaces aux
propriétés capacitives. Les conditions aux interfaces gaz-diélectriques sont données par
loi de Gauss :

Ediel Ediel Ny — & Egaz Ny =0y (11-38)

Ou &4, €t g, sont respectivement la permittivité du dielectrique et du gaz, et Eg, et E_,

sont le champ électrique a l'interface gaz-diélectrique respectivement dans le diélectrique et
dans le gaz. n, est le vecteur normal a I'interface gaz-diélectrique.

La relation 11-38 caractérise la discontinuité du champ électrique a I’interface de deux milieux
de permittivité diélectrique différente [109].

11-2.2.4 Conditions initiales :

Dans le présent travail, la densité de charge initiale choisie uniforme et constante dans
I’espace gazeux. On utilise comme conditions initiales des densités d’électrons et d’ions
identiques et égale & 5x10° cm™, ce qui correspond approximativement a la densité de ces
particules dans le milieu ambiant. Le champ électrique posséde un profil constant dans
I'espace inter-électrodes égale au potentiel divisé par la distance inter-électrodes. En I'absence
de charge, ce profil se justifie bien.
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Tendis que la densité initiale des espéces excités a été fixée a 10° cm™. La densité initiale de
la charge surfacique est répartie uniformément sur les surfaces internes des électrodes cotée
gauche et cotée droite est pris nulle, en supposant que a I’instant t = 0, qu’il n’y a pas de
densité nette de charges déposeée sur les diélectriques.

11-3 Paramétres de transports :

Pour pouvoir utiliser le modéle fluide, il est nécessaire de connaitre la variation des
termes de création et de perte des différentes espéces et les parameétres de transport
électroniques et ioniques, tels que, le coefficient de diffusion, la mobilité et les coefficients
d’ionisation et d’excitation pour différentes particules considérées dans la décharge. Cette
fois-ci, ces parametres sont obtenus a partir des données disponibles dans la littérature [80] et
[110-113].

Les Tabs. I1-3 et I1-4 rassemblent les paramétres de transport a savoir, la mobilité des
électrons, la mobilité des ions, les coefficients de diffusion des ions et des métastables.

Tableau I1-3 : Mobilité dans I’Hélium et I’Azote.

Electron et lon Mobilité Référence
Electron 1,1316x 10° (cm” V™' s™) [110]
He' 11,6 (cm°V's?) [80]
He," 18,3 (cm°V's?) [80]
N, 22,8 (cm’V'sh [80]

Tableau I1-4 : Coefficients de diffusion dans [’Hélium et [’'Azote.

lon Produit ngs,D Référence
He* 1,4x 107 (cm™sY) [111]
He," 2,1x 10" (cm™ s [111]
N," 3,1x 10 (cm™s™) [111]
He (2°S) 1,15x 10”7 (cm™s™) [111]

Le coefficient de diffusion électronique pour I’Hélium dépend du champ électrique issu des
articles de Radu et Bartnikas [112-113], par I’expression suivante :

D, (F,t) =5,43x10° | (r.) cm®s™t  Ssi E(F,t) <3040 Vem™

30 o T (11-39)

D, (F,t) =5,43x10° cm’s™ si E(F,t) >3040 Vem™

Les coefficients de I’ionisation et de I’excitation directe sont donnés selon Radu et Bartnikas
par les formules empiriques suivantes [112-113] :

N @ (E(F,1))=0 cm® si E(F,t) <2280 Vem™

15 (11-40)
Ny @ (E(F,1)) =9,32x107° (|E(F,1)|-2280) " cm™  si E(F,t) > 2280 Vem®
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Et

Ngar Qe (E(F,1))=0 cm* si E(F,t) <2280 vem™ (11-41)
0 (E(F,1)) =154 (|E(F,1)| -2280)"" em™ i E(F,t) >2280 Vem®

Moz -

11-4 Calcul des caractéristiques électriques de la décharge :

Si nous sommes maintenant capables de décrire le comportement des particules
présentées dans la décharge, il reste a faire le lien avec les caractéristiques électriques.
L’analyse de la représentation géométrique de la Fig. I1-2, suggeére la structure du circuit
électrique équivalent de la cellule de décharge modélisée.

La Fig. 11-3 présente le circuit équivalent d’une DBD typique et sur la base de ce circuit, nous
pouvons déterminer les relations liant les grandeurs électriques de la décharge :

Va
C\’ﬁ Vg az| —

Vd52

Figure 11-3 : Circuit électrique équivalent de la cellule de DBD.

Le calcul des caractéristiques électriques de la DBD est basé sur 1’analyse des équations de
circuit électrique équivalent, C'est la raison pour laquelle plusieurs auteurs: [114-118]
utilisent une approche basé sur le circuit électrique équivalent de la décharge. Sur la base des
ces travaux, nous avons construit le circuit équivalent de la cellule de DBD et nous allons
définir les différentes équations qui caractérisent les grandeurs électriques de la décharge.
En effet, on peut considérer les barrieres diélectriques en contact avec les électrodes
métalliques de coté et le gaz d’autre coté comme deux condensateurs des capacités notées
respectivementC,, et C,,. Ces deux capacités en série peuvent étre regroupées en une seule
représentant la capacité globale des dielectriques solidesC; .

Le gaz, quant a lui, est modélisé par une résistance variable non lingaire R ., en parallele avec

une capacité notée C__ , sachant que :

gaz

& , y ,
Cou :Sd—o , ou S est la surface des €lectrodes (I’aire de la zone de décharge) et d la
g
distance inter-électrodes. Avant le claquage du gaz, c'est-a-dire lorsque la tension a ses bornes
n’atteint pas le seuil de claquage, ce dernier se comporte comme une capacité. Et c’est a
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travers cette capacité que le courant de déplacement Icgaz circule. Lorsque le claquage se
produit c’est le courant de conduction ou le courant de décharge I, qui circule dans le gaz.
VAPD
tension du gaz et V,, et V,, sont les tensions aux bornes des deux diélectriques solides avec
V,, =V, tV,, est la tension du diélectrique appelée aussi la tension memoire. Une premiere

est la tension sinusoidale d’alimentation de décharge ou tension appliquée, V,,, est la

relation lie les tensions :

VApp (t) :Vgaz (t) +Vdsl (t)+Vd52 (t) :Vgaz (t) +Vm (t) (I |_42)

La tension appliquée étant connue, il reste donc a determiner les trois autres tensions. Elles
s’expriment de fagon simple, si on considére qu’il s’agit de tension aux bornes de
condensateurs [119] :

t

Vi == [(le, ©+1,0)t (11-43)
Vs ®© = [(1e, ©+1,0)at (11-44)
_c,, Ye=l 11-45

ICgaZ (t) - Cgaz dt ( )

Si on injecte I’Eq. 11-45 dans I’Eq. 11-43 et 11-44, nous obtenons comme tension aux bornes
des diélectriques :

Vs (1) = Cﬂvgaz O+ j I, (t)dt (11-46)
Cdsl dsl ty
C t

Vo (8) = =2V, (1) + = [ 1, (t)lt (11-47)
Cdsz ds2 t,

Cherchant tout d’abord a déterminer V_, (t) pour cela injectons 11-46 et 11-47 dans I’Eq. 11-42
ce qui donne :

C C
Vaop (1) = Voo 0+ Vo (0 + j I (Odt+— jl (t)dt +V, (t) (11-48)
Cdsl d52 dsl ty dsz ty
Si on pose :
1 1,1 (11-49)
Cds Cdsl CdsZ

Nous obtenons apres simplification :

vgaz(t)z% Vo (1) — c jl (t)dt (11-50)

s gaz ds gaz t,
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La détermination de V,,, (t) dépend donc de la connaissance de I, (t), courant génére par la
circulation des charges dans I’espace inter-électrodes. Ce courant est calculé numériquement
pour chaque pas dans le temps comme suit [120] :

I, (t) :|q|S.j_f(Fi(?,t)—Fe(F,t)) dxdt (11-51)

0

La connaissance de 1, (t) permet alors de déterminer les valeurs de V, (t) et V, (t) -

I11-5 Conclusion :

Nous avons présenté dans cette section, le modéle fluide qui nous avons choisi pour la
modélisation numerique de la décharge. Pour rester dans le cadre d’un modéle
raisonnablement simple de la complexité du probléme, ce dernier est basé sur la résolution des
deux premiers moments de I'équation de Boltzmann, pour fermer le systéme d’équation, en
faisant des hypothéses sur les moments d’ordre supérieur. Les équations de notre modele est
de type dérive-diffusion couplée autant a 1’équation de Poisson, en adoptant I’hypothése de
I’approximation du champ local.

Nous avons décrit ensuite, les données de base et les conditions aux limites impliqués aux
calculs présentés dans cette these.

En fin, ce chapitre est terminé par 1’établissement du lien entre les formules qui donnent les
caractéristiques électriques de la décharge. Dans le chapitre suivant, nous allons décrire la
méthode numérique pour la discrétisation de 1’ensemble des équations du modele ainsi que le
schéma numérique adopté pour leur résolution.
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CHAPITRE 111

DISCRETISATION DES EQUATIONS
DU MODELE

La construction de modeles et de codes numériques associés aux DBD sert a simuler
numériquement les décharges. L’intérét de ces simulations réside dans la possibilité d’obtenir
de l’information sur des quantités ou des phénomenes difficilement accessibles par
I’expérience. Le but donc de la modélisation numeérique est de donner les bonnes tendances
qualitatives et quantitatives qui nous permettent de savoir quels sont les phénomenes
physiques prépondérants qui influent sur la décharge au sein du réacteur DBD.

La modélisation de la décharge se fait grace a un modele fluide basé sur la résolution
numérique des equations du modele que nous avons introduite précedemment et qui
caractérise le transport de chaque particule considérée, électron, ion, particule excitée.
Chacune des grandeurs (vitesse, diffusion et terme source) est une fonction non linéaire du
champ electrique. Celui-ci doit donc étre calculé avec précision, a chaque itération de temps.
Dans ce type de modele, une étape trés importante est de choisir un schéma numérique fiable
capable de déterminer avec précision les flux d’échange entre volumes contigus. Ainsi, le
schéma doit étre non dispersif (il ne doit pas introduire d’oscillations artificielles dans la
solution) et non diffusif. De plus, il doit étre conservatif (c’est-a-dire ne pas créer
artificiellement une perte ou une création de particules) et maintenir la positivité de la
solution. Enfin, les durées de calcul ne doivent pas étre prohibitives.
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De maniére géneérale la difficulté avec les schémas numeériques est de trouver le bon
compromis entre un ordre de précision supérieur et un temps de calcul raisonnable. Le choix
entre la précision et le temps de calcul se fait toujours en fonction de notre besoin. Durant ce
travail, nous avons choisi un schéma a temps de calcul court (Sharfetter et Gummel), tout en
s’assurant de 1’absence d’une grande diffusion numérique [121].

Les équations de transport et de Poisson dans notre code de calcul sont résolues de facon
simultanée, et non successivement, comme le cas de la méthode explicite. En effet, la
méthode implicite étant assez lourde dans un probleme multidimensionnel. En contrepartie, le
schéma implicite nous permet de discrétiser 1’équation de continuité, en échappant aux
contraintes de pas en temps imposé comme celui du schéma explicite.

Dans notre cas, la résolution des équations de type convection-diffusion se fait par la méthode
des différences finies implicite en utilisant le schéma du flux exponentiel de Scharfetter et
Gummel [122]. Le calcul du potentiel et du champ électrique est traité selon le méme
formalisme de la méthode des différences finies.

I11-1 Méthodes numériques :

La résolution numérique des équations aux dérivées partielles passent toujours par des
discrétisations des problemes analytiques en des problemes numériques. Il en existe une
infinité des méthodes de discrétisation. Nous ne pouvons jamais les énumérer toutes, mais les
plus couramment utilisées sont :

e La méthode des différences finies
e La méthode des volumes finis

e La méthode des éléments finis

e La méthode des caractéristiques.

Mais nous n’utiliserons ici que la méthode des différences finies.

I11-1.1 Principe de la méthode des différences finies :

Dans le domaine de l'analyse numérique, on peut étre amené a rechercher la solution
d'une équation aux dérivées partielles. Parmi les méthodes de résolutions couramment
pratiquées du point de vue simplicité et mise en ceuvre, la méthode des différences finies
(MDF) est I'une des méthodes les plus adaptées a la résolution des systemes aux EDP.
Celle-ci consiste a remplacer les dérivées partielles par des différences divisées ou
combinaisons de valeurs ponctuelles de la fonction en un nombre fini de points discrets ou
nceuds du maillage. Elle est la plus facile d'acces, puisqu'elle repose sur deux notions :
la discrétisation des opérateurs de dérivation/différentiation (assez intuitive) avec un faible
colt de calcul d'une part, et la convergence du schéma numérique ainsi obtenu d'autre part.
L’inconvénient principal de cette méthode est, qu'elle est limitée uniquement aux structures et
géométries simples, ainsi que la difficulté de prise en compte des conditions aux limites de
type Neumann. Elle a été utilisée avec succes pour la résolution des équations de Laplace et
de Poisson et plus généralement pour les équations du type elliptique, parabolique et
hyperboligue.
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La méthode des différences finies est le résultat des travaux de plusieurs mathématiciens du
18eme siécle (Euler, Taylor, ...). Cette méthode consiste a approximer les dérivées des
équations a traiter au moyen des développements de Taylor et se déduit directement de la
définition de la dérivée.

Soit f (X,t) une fonction de l'espace et du temps. Alors, la dérivée partielle premiére de

f (X,t) par rapport a X est calculée par la formule :

af (xt) lim, Fle+ax,t)—flx.t)
- x—0

dx Ax

(111-1)

Si Ax est tres petit mais non nul, le développement de Taylor au voisinage de X
de f(x + Ax,t) donne:
of A O f AC *f
f(X+AXt)=f(Xt)+AX—(Xt)+——(Xt)+——(X,t)+... 11-2
En tronquant la série au premier ordre en AX, on obtient :

f(x+axt)-f(xt) of

I~ _&(x,t)+e(x) (111-3)

Ceci est appelé le schéma avant ou progressif.
De la méme maniére, nous pouvons aussi donner le schéma arriére ou régressif qui est de la
forme :

af (xet) .. Fla.t)—f (x—Ax.t) )
. = lim,, .4 ~ (111-4)

Grace aux formules de Taylor, ceci nous donne :

af( ’t)+Ax2 o* f (x1) A 3 f (x0)+

f(xt)="f(Xx—Axt)-AX—(X —_— - I1-5
La somme de ces deux schémas nous donne le schéma centré suivant :
of (x,t) _ f(x+Mxt)—f (x—Axt) (111-6)

OX 2AX

L’approximation de la derivee x est alors d’ordre 1 indiquant que I’erreur de troncature

e(x)tend vers zéro comme la puissance premiere de Ax. La puissance de Ax avec laquelle

I’erreur de troncature tend vers zéro est appelée I’ordre de la méthode [123].

111-1.1.1 Notation indicielle :

Dans le cas d’une étude monodimensionnelle ou le probléme consiste a déterminer une
grandeur u(x) sur I’intervalle[0,X] .Nous utiliserons souvent la notation indicielle.
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C’est pourquoi nous voulons en rappeler le principe. Si X est I'un des vecteurs de base du
repere discrétisé, nous noterons le pointx(i), qui est la i*™ abscisse par X(i) .

Si u(x) est maintenant la fonction, ici la solution de I"équation aux dérivées partielles
dépendant seulement des variables de I’espace, on remplacera U(X) paru; . Si en plus des
variables de 1’espace, il existe une variable temporellet(k)=t, , alors la fonction
u(x,t,) sera notéeu’. Il faut alors discrétiser la dérivée en temps : on pourra par exemple
considérer un schéma d’Euler explicite ou implicite pour la discrétisation en temps.

En résumé, les indices des variables spatiales resteront en indices et celui du temps sera en
exposant. C’est ce qu’on appellera la notation indicielle [123]. L’écriture précédente sera :

auY  (au) )
(%) (&) e

X=X;

Cette notation s'utilise de facon équivalente pour toutes les dérivées d'ordre successif de la
grandeur u. Le schéma aux différences finies d'ordre 1 présenté ci-dessus s'écrit, en notation
indicielle :

k
(%ﬁj <t o) (11-g)

Pour un schéma avant ou upwind.
Il est possible de construire le schéma arriére :

k Kk
(%”j =%+G(AX) (111-9)
Et pour le schéma centré :
k koK
(%“j :—u‘+12A)l:"1+e(Ax) (111-10)

I11-1.1.2 Schéma d'ordre supérieur :

Des schémas aux différences finies d'ordre supérieur peuvent étre construits en
manipulant des développements de Taylor au voisinage de X; . On écrit :

k 2 (42 \K
k K\ ok ou AX™ [ ou 2
ui+1—u(xi + AX, t )—ui +Ax(axji +2(8X2ji +e(AX%) (111-11)
Y Ao

OU e(Ax?)est I’erreur de troncature d’ordre 2.
La soustraction de ces deux relations, sans tenir compte de I’erreur de troncature, donne :
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i+l

Uk, —uk, —2Ax(au) +e(AX?) (111-13)
X ),
Ce qui permet d'obtenir le schéma d'ordre 2 centré pour approcher la dérivée premiere de U :

aul _ufy U )
— = = +e(Ax 11-14
(2] <ttty (114

111-1.1.3 Dérivée d'ordre supérieur :

Pour les dérivées d’ordre supérieur, le principe est le méme et repose sur les
développements de Taylor au voisinage deX;.Par exemple pour construire un schéma
d'approximation de la dérivée seconde de u, on écrit [123] :

au A (au) ad(au) A

u 1_u + AX ax | + > | o2 i + s | o i +e(AX™) (111-15)
a ac(u) ac(au)

ui"lzuik—Ax(—j + > | = — | +e(ax?) (111-16)
) 2 a¢) 6\ac)

Avec e(Ax*) est I’erreur de troncature d’ordre 4.

En faisant la somme de ces deux égalités, sans tenir compte de I’erreur de troncature
on aboutit & :

i+1 |

us, —uk, —2uf _sz[g;Jl +e(Ax") (11-17)

Ce qui donne le schéma d'ordre deux centré de la dérivée seconde de U:

2
(2}(‘;)_ _ U it)‘(f“—l e(AX) (111-18)

Il est egalement possible de construire, par le méme procédé, des schemas aux différences
finies d'ordre supérieur pour les dérivées troisieme, quatrieme, etc. [123].

Un schéma sera dit stable si les erreurs ne sont pas amplifiees. Les conditions de stabilité
portent sur le schéma numérique lui-méme et signifient que la solution numérique (obtenue
sur une machine) doit rester proche de la solution exacte du probléme discret.

Un schéma dit convergent, si la solution numérique tend vers la solution exacte du probleme
continu lorsque les pas de discrétisation tendent vers zéro.

Le schéma implicite pur ou « fully implicit » est inconditionnellement stable [124].
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111-1.1.4 Maillage du domaine de simulation :

La Fig. 111-1 définit le domaine (D) de notre étude pour la simulation numérique de la
DBD a la pression atmospheérique, il s’agit d’une géométrie mono-dimensionnelle (1-D)
cartésienne dont une direction est perpendiculaire aux électrodes et aux surfaces diélectriques
(axe X de la décharge). Cette configuration suppose que la décharge est infinie (homogéne)
dans la deuxieme et troisieme dimension.
Dans la présente modélisation, on admet que l'origine des coordonnées est prise a la surface
des électrodes de gauche. Les vitesses des particules seront positives quand elles entrainent
un déplacement du coté gauche vers le coté droit. Les espéces qui se deplacent du cété droit
vers la gauche, ont alors une vitesse négative.

Barriore Extension
_—  infinie = T——_
diélectrique 1\ 1\
W—> (4)
Jd
T T T T 7T LI I | | I 1T 1T 1 IV
X2 : : X N-1
'AX
Electrode (D) Electrode
gauche droite

V y

Figure I11-1 : Domaine d’étude (D).

Le domaine (D) est donc définit par: xe[o, dg] et tefty, t

]

Pour construire le maillage, il suffit d’établir un réseau de points X, X,, ,..., Xy, Xy le long
de I’axe X ou la distance inter-électrodes est divisée en N-1 intervalles égaux avec i =1 est la
condition aux limites pour la position gauche et i=N est la condition aux limites pour la

position droite.
AX=X,, —X est le pas de calcul spatial entre les positions X €t X, suivant I’axe X. Pour le

temps, on définit un réseau de points t°, t', t* ..., t" avec k=0est la condition initiale et

k=N est le temps final, deux instants successifs sont reliés par : t“: =t +At , At étant le
pas de calcul temporel entre les instants t< et “t* . Chaque point Mik appartenant au

domaine d’étude est défini par ses coordonnées (x;,t*) (Fig. 111-2).

63



Chapitre 111 Discrétisation des Equations du Modéle

t
W
P _______ M _ik:¢ _________
S/
i—;l |I i-:'l \x

Figure I11-2 : Schéma d’une maille.

I11-2 Discrétisation des équations par la méthode des différences finies :

En général, on ne peut résoudre le systeme fortement couplé, constitué des deux
premiers moments de I'équation de Boltzmann et de I'équation de Poisson d'une maniére
simple et directe.  Le probleme est donc, dapprocher aussi pres que nécessaire les valeurs
exactes de la solution. Cette étape consiste a remplacer I'expression analytique de chaque
équation par I'ensemble de relation aux différences finies, faisant intervenir les valeurs des
inconnues aux nceuds considérés.

La Fig. 111-3 montre un exemple schématique du maillage utilisé pour la résolution des
équations fluides de maniere implicite. Les quantités scalaires, comme les densités de
particules et le potentiel électrique sont définies au point de la grille (i, k) du maillage alors
que les quantités vectorielles comme le flux dans 1’équation du transfert de quantité de
mouvement et le champ électrique sont déterminées au point milieu entre deux nceuds
successifs (i-1, k) et (i, k) ou entre (i, k) et (i+1, k) [125]. Pour la densité et le potentiel notés
respectivement n® et VV*. Les flux des particules et le champ électrique respectivement

¥, , Ey,ouT,,, EY, commeillustré sur la Fig. 111-3.

t A
K+,
4 ian V-k+i nket T, ‘
() : ' M
k+1 \_/ N\ yy
Ek+1, 4 /2 Ek+1,, 12
At
k.
Tiap K K | QTP
k1T O M B o W _ pand
EXiqp2 EXji1p0
< AX > X
i-1 i i+1

Figure I11-3 : Maillage utilisé dans le modele numérique. Les variables scalaires sont définies
sur les carrés noirs, les composantes en x des vecteurs sont définies sur les cercles gris.
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Les equations de continuité pour les particules chargées, ont des formes générales similaires
que I’on peut généraliser par 1’expression suivante :

on(x,t)  ar(x,t)
=S(x,t 111-19
a | x x.t) (11-19)
Avec :
onD
I = E—— 111-20
snu = ( )

Le premier terme a gauche de I’Eq. 111-19 peut étre discrétisé par la méthode des différences
finies avec un schéma d’Euler implicite du premier ordre entre les instants t* et t**
comme suit :

on(x,t)  nt—nf  n<t—n

L 1-21
ot e —tk At ( )

La forme discréte du terme source S(x,t) au point X% a I’instant t“ est: S¥.

L’équation de continuité aura une forme discrétisée générale par la méthode des différences
finies avec un schéma implicite en géométrie monodimensionnelle (1D) exprimée par :

k+1 k+1
k+1 k T -T
n“ —n . - K
i iy i+1/2 i—-1/2 =Si (|||_22)
At AX
Les équations des flux Fi+1/2 et Fi-l/z’ sont discrétisées suivant le schéma exponentiel

de Scharfetter et Gummel :

111-2.1 Discrétisation des équations des flux :
I11-2.1.1 Schéma exponentiel de Scharfetter et Gummel :

D.L.Scharfetter et H.K. Gummel ont créé une représentation exponentielle de flux
donnant une plus grande stabilité aux calculs du flux des particules chargées. Cette technique
a été développée dans le cadre de la modélisation des semi-conducteurs. Elle a été utilisée
ensuite, pour la simulation des décharges électriques [126]. Son principal avantage est lié a sa
stabilité pouvant rendre compte de facon continue de la situation des flux de particules
chargées, ou le terme de dérive ou le terme de diffusion soit dominant. Elle permet d'offrir
une flexibilité de traitement des équations.

Le principe du schéma de Scharfetter et Gummel est basé sur la création d’un maillage
constitué de neeuds élémentaires comme il est indiqué sur la Fig. 111-4.
Nous notons : i-1/2 le milieu de la cellule comprise entre deux noeuds consécutifs (i-1 et i) et

i+1/2 entre les noeuds (i et i+1).
Le champ electrique E _,,, au point milieu i+1/2 est la moyenne des deux

champs E; et E, . Dans le quel nous supposons que le flux I~,,,,, le champ E_,, et le
coefficient de diffusion D, ,,, sont constants entre deux nceuds consécutifs (i et i+1).
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Chapitre 111
Di.vz D+
Viq Ei-1 V, Eil,,l,z Vi
Ny Liap n; Liap Ni+1
o) * .' 1 i o X
i-1 i-1/2 i i+1/2 i+1

Figure I11-4 : Présentation du maillage élémentaire sur [’axe de propagation OX.

Sur l'intervalle considére ci-dessus, I'Eq. 111-20 peut s'écrire :

I'=snu DE—@
D ox

(111-23)

Avec s=1 pour les particules de charge positive et s=-1 pour les particules de charge
négative. Si on pose y=nD, I" peut s’écrire sous la forme suivante [127]:

=y %—% (111-24)

L’Eq. I1I-24 est une équation différentielle du premier degré dont la solution générale est la
somme d'une intégrale particuliere de I'équation et de l'intégrale générale de I'équation

homogeéne associée. La solution est de la forme :
D
j_'_ 1+1/2 1-* (|||'25)

ST = X
i/ 2
Sth,Ei,

Y=Y EXD(

i+1/2

Yo étant une constante a déterminer. On écrit I’expression de I',,,,en fonction de Y; ety

Au point X, Y=Y, , on déduit I'expression de la constante y, de I'Eq. 111-25:

D. Stt..,E
y :|:yi _ 1+1/2 Fi+/ }exp(_ i+1/2 —i+1/2 XI] 11-26
’ Sth112Ei, e D12 ( )
L’expression de y devient:
D Sth.2Ei D
y :|:yi _¢Fi+ }exp(M(x_xl ) +I+ri+ (“I_27)
St 2B 2 v 112 St 2B v

Au point x,,, y=Y,, ,dou:

- E D B
—SIUHM 2 (Xi+1 —X ))+I+Mri+1/2 l::l-_eXp(SIUHI;)/AW2 (Xi+1 =% )j:l (I I |'28)
i+1/2

Yin =Y eXpL
' D.2 YT =
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Finalement, T, s’écrit :
Yiia =i eXp(SﬂiEl)/ZEHUZ AX+J
L= 2 (111-29)
D12 1_exp(slui+1/2Ei+l/2 AX+J
Sthas2Ei2 D1

Avec AX, =X, —X :

On peut déduire de la méme maniere, I’expression de T, ,,, en fonction de Y; ety :

Y — Vi, exp( St 5B, Ax—j

D...
Fiue=——0 - 2 - (111-30)
i-1/2 I:l_exp( Hi12Ei2 AXJ:|
St _15Ei 1/ Dy,
Avec AX =X =X :
y, =n;.D,

Sachantque : 3 Yisr = Mua-Dia
yl—l | -1- Di—l

Enfin, on obtient la représentation des équations des flux par le schéma exponentiel de
Scharfetter et Gummel, en remplacant Y, ,, Y, €t V.., par leurs expressions et en introduisant
les termes Z, et Z,:

+ 1 + + Z
k. :&[ n‘.DF exp(Z,) — i D'*l]m (111-31)

On peut de la méme maniére déduire I’expressionde I, :

+ + Z
O, = [nlkll D, exp(Z,) —n{*.Df ]Wzl) (111-32)

Les termes Z, et Z,sont définis par :

74 = sgkﬂ’z K V) (111-33)
i+1/2
Et
kel ,U.l/z k k
Z4t = g Hwz (i _yiy (111-34)

k
D—1/2
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Pour rendre les équations dans une forme plus maniable, on definit les fonctions
F(Z) et F,(Z) [128] tel que :

_ Zexp(2)

_ Z
i )_exp(Z)—l R(2)

“exp(Z)-1

Aprés substitution et I’insertion des nouvelles fonctions F(Z) etF,(Z) , les Egs. 111-31 et
I11-32 seront redéfinies par :

nf.DFR [ 2 |- nih DY F [ 267
AX

I, = (111-35)

Et
AX

k+1
1_‘i—l/2 -

(111-36)

Les Egs. I11-35 et 111-36 seront employées pour tous les flux dans le domaine excepté le flux
de frontiéere.
La figure ci-dessous, présente la limite de la variation des fonctions F(Z) et F,(Z) :

Cette figure, montre que F;(Z) et F,(Z)sont symétriques par rapport a I'axe des ordonnées.

10 ] 0 3 10

=

Figure I11-5 : Présentation de F; et F, en fonction de Z.

1=

Si on remplace (V¥ -V*) par —Ef,,,.Ax, nous pouvons rapporter Z directement a E

i+l

comme .

k
zi =g thaz gk Ax (111-37)

Dk i+1/2"
i+1/2
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Dans le cas ou le flux de diffusion est dominant, la contribution de champ est essentiellement
nulle. D’apres 1'Eq. 111-37, ceci signifie que Z sera approximativement nul. Dans ce cas, la

valeur limite de F sera :
Z, zo—>(|=1[zl]z F, [Zl]zl)

Maintenant I'équation de flux devient :

s = (D DY) (11-38)

Supposant un coefficient de diffusion constant dans l'espace entre deux points de grille.

L'Eq. I11-38 devient :
r]'k+1 _ r]'k+1
il ——p| L 1 111-39
i+1/2 ( AX j ( )

La limite de dérive du flux de Scharfetter-Gummel peut étre déterminée de la méme maniere.
Dans cette limite, le champ électrique serait, soit une grande valeur négative, soit une grande
valeur positive. La valeur de Z devient aussi significativement supérieure ou inférieure a 1.
Dans ce régime, I’'une des limites de F tend vers zéro [129] :

E > Dz — Z >>1—>(

F[z] —>21J
Mo

F[Z,]—>0
Ou

Fl|Z 0
E <« Dz Z, < 1—{ 2] ]
K F [Zl] - |Zl|

D’une maniére générale, pourZ, < 107, la partie de diffusion du flux est dominante et
pour Z, > 107, la partie de dérive du flux est dominante [130].
On remplace les expressions des flux dans I’Eq. 111-22, on obtient :

N —ny = ( DR [Zlm} —n{i D F, [Zlmj)
1 I +
) g (111-40)
B Alx(nikff.Dik_lFl [Z&*]-n DR [ 257 .
Ax i

En multipliant 1’Eq (111-40) parAt.(sz). L’expression finale discrétisée de 1’équation de

continuité sera :

i (-ALDIS R [ ZE ]+ nit (A + ALDIR[ 2/ |+ ALDIR, [ 24 ])+
. (11-41)

i+1 i+1

F, [Zl"*l}) =N .AX +Sf
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Pour obtenir I'équation de continuité discrétisée des électrons ou des ions, il suffit de
remplacer n par n, ou n,, D par D, ou D, et Spar S,ou S, dans I'expression ci-dessus.

k-+1 k+1
i-1 7 r]i

inconnues a I’instant k+1. Ce systéme d’équation implicite est de la forme suivante :

L’expression (I1I-41) montre que la densité n connue a I’instant k est fonction de n
et nk+1

i+1
ANt +B N +C .kt =df (111-42)

Avec: df =n.AX* +Sf

Les coefficients A, B et C, dans I'Eq. 11-42 sont fonction de F[Z], deF,[Z], du

coefficient de diffusion, de Ax* et de At, dont leurs expressions sont :

A =-AtD\F[Z;" |
B, =AX +AtD'F[Z/" |+ ALD'F, [ 2" | (111-43)
C, =—AtD!,F,[ 2]

L’Eq. 111-42 forme un systeme linéaire dont la matrice est tri-diagonale qui peut étre résolue
par I’algorithme de Thomas [131].

I11-2.2 Discrétisation de I’équation de continuité pour les particules excitées :

L'équation cinétique pour les particules excitées est :

(k8 on_ (x,t)

- o Sm(x,1) (111-44)

Avec :

on, (x,t)
OX

Contrairement au cas des particules chargées, I’absence du terme de dérive dans 1’équation du

flux des particules excitées, rend sa discrétisation plus aisee. On fait discrétiser le premier

terme de I’Eq. I11-44 par la méthode des différences finies avec un schéma d’Euler

implicite du premier ordre entre les instants t* et t“**:

I (xt)=-D, (111-45)

o (xt) nt-nk n*t nk
ERRTE L (-9

Le second terme est discrétisé en utilisant le schéma centré de la méthode des différences
finies :

2 k+1 k+1 k+1
_Dm 0 ngx(zx,t) :_Dm [nm i+1 _ZZr;Zi +nm ilj (“I'47)

La forme discrétisée du terme source S, (x,t) au point ¥ a l’instant t“ est: S_¥.
On additionne les termes discrétisés de 1’Eq. 111-44, on obtient :
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k+1 k k+1 k+1 k+1
Ny i _h_Dm Ny, i+1_2nm2i Ny i :Smki (|||-48)
At At AX
D’ou :
D 1 2D D n*
k+1 _ m k+1 - m k+1 m m i k
nm i—1|: sz}-l-nmi [At+AX2i|+nm i+l[ szjl At +S (|||-49)
L Eq. 11-49 est écrite sous la forme :
A.n 't +B.n*t+C.n Y =d, (111-50)

n,"
Avec: d, = th +S.%

Les coefficients A, B, et C, dans I’Eq. I11-50 sont en fonction du coefficient de diffusion, de
Ax et Atdont leurs expressions sont données par :

Dm
Az :_sz
g 1. 2D, (111-51)
At AXP
D,
C, o

L’Eq. I11-50 forme aussi un systeme linéaire dont la matrice est tri-diagonale qui peut étre
résolue par 1’algorithme de Thomas.

111-2.3 Discrétisation de I’équation de la charge surfacique :

Notons que, les interfaces internes des électrodes, sont des sieges de I’accumulation de
la charge surfacique au fur et a mesure que la décharge se développe. La forme discrétisée de
1’équation de cette derniere est donnée par :

k+1 Kk

o lak

k k
oMo (sdy Whcsay | — Misa) Whisa)

‘ia\e ne(sd) e(sd)

) (111-52)

Gi”=<fi+IQI-[ia M sy W csa) Jm (111-53)

Avec : ne(sd), np(sd), We(sd) et Wy sq) sont respectivement la densité des électrons, la densité

des ions, la vitesse de derive électronique et la vitesse de dérive ionique a la surface des
diélectriques.

111-2.4 Discrétisation de I’équation du courant de décharge :

La discrétisation de 1’équation du courant de décharge | (t) pour chaque instant dans

I’espace inter-électrodes est donnée par 1’expression suivante :
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ok
=
=
o
=z
>

Id :<++11/2 =|Q|S (Ftﬁwz - 1—~|;+i1+1/2) AX At (III_54)
L k=1 i=l -
[Tk=Nk i=Nx T

Id .kf/lz =|Q|S Z Z(Fﬁ-llz - Fz+i1-1/2) AX At (111-55)
L k=1 =l _

Avec: I, ., et Iy ¥, le courant de décharge a I'instant k-+1 au milieu des points(x,,, X )
respectivement (X, , X, ).

111-2.5 Discrétisation de I’équation de potentiel et de champ électrique :

Dans ce qui suit, on va discrétiser I'équation de Poisson adaptée a une géométrie
cartésienne monodimensionnelle. La discrétisation de I'équation de Poisson est beaucoup plus
aisée a effectuer que celle des équations précédentes. L’équation de Poisson relie le champ et
le potentiel par la densité nette de charge avec la formule :

. aEg;’t) - gr.az\(;f;"t) = (P (D) -n*(x. 1)) (111-56)

En utilisant la méthode de différences finies avec un schéma centré, la discrétisation de
P

8X2
électrodes est donnée par rapport aux points i—1let i+1, en utilisant la méthode de
différence finies centré avec le schéma d'ordre deux de la dérivée seconde de V :

I’équation du potentiel pour chaque instant k a un point i de D’espace inter-

NV V= +Viy (11-57)
x> |i AX?
Par analogie de I’Eq. 111-56:
Vi—1_2Vi +\/i+1 e -
o[ | ) (11-58)
Dou : (Vs =2V, +Vi, ) == (nP (x 1) e (x,1)). A% (111-59)
(Vi =2V, +Vi,) == (np () —nf (x,1)).A%° (111-59)

Avec : H(ni" (- (x1) = P
& &

L’Eq. 111-59 devient :

Vi =2V, +V, =2 ac (111-60)
&

Lorsque i varie de 2 a N—1, on obtient une matrice tri-diagonale qui est de la forme
classique suivante :
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b1V2 +C1V3 :dl
ai\/i—l + b|V| + Ci\/i+1 = di

ay —1VN ot bN —1VN a = d N-1

avec i=2,3,...,N-1 (111-61)

Avec : di:—ﬁsz de i=23,..,N-1
&

Le systeme d’équations II1-61 forme aussi un systeme linéaire dont la matrice est
tri-diagonale qui peut étre résolu par 1’algorithme de Thomas.

Les valeurs V, et V, sont connues grace aux conditions aux limites. Les valeurs
d,, d. etd, sont également connues car les densités de charges sont connues par résolution des
equations de transport, le but maintenant est de déterminer les valeurs V, pour i=2,3,..,N-1.
La connaissance de V, , V,, ,.., V,, permet de connaitre les valeurs du champ électrique aux
points i-1/2, i+1/2 de 1=2,3,...,N-1 par:

j (11-62)

Pour déterminer le champ électrique aux frontiéres, on utilise le schéma progressif et le
schéma régressif de la méthode des différences finies, ceci implique que le champ électrique
aux frontiéres du domaine de simulation est donné comme suit :

V, V.

E = 22 | g
AX
Vy =V,

Ey = —| NN |
AX

Parmi les méthodes de résolution des matrices tri-diagonales, les méthodes directes a double
balayage sont les plus efficaces connues sous le nom « algorithme de Thomas », nous allons
par la suite detailler le principe de cette technique de résolution.

(111-63)

111-3 Principe de I’algorithme de Thomas :

Cet algorithme est couramment utilise comme une technique efficace pour la résolution
des systéemes d'équations dont la matrice a la forme tri-diagonale. Une fois les équations
discrétisées, leur solution peut étre réalisée par 1’élimination de Gauss connu sous le nom
"back-substitution".

L’algorithme de Thomas ou TDMA (Tri Diagonal Matrix Algorithm). L’équation
discrétisée peut se mettre sous la forme :

aT_,+bT, +cT,, =d, (111-64)
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On définit les termes g et £, tels que :

C.
= (111-65)
p a.p,+hb,
_ C
Avec: f = _El
d,-agi,
=1 1o 111-66
;I ai _ﬁiil +bl ( )
d
Avec: ( :El
De sorte que les valeurs des variables dépendantes s’expriment comme Suit :
Tva=Cna 11-67
T =(-AT, (-en

Le systeme de I’Eq. I11-67, nous permet de calculer aisément de proche en proche les

couples (4 et ¢;) en faisant un premier balayage pour l'indice i variant de 2, aN-1. Puis on
effectue, un second balayage qui va nous permettre de determiner les inconnues T, en

commengant par T, _, et en progressant par valeurs décroissantes de l'indice i jusqu’aT, . On
obtient ’inconnue T, en tout point du domaine de définition [123], [131].

I11-4 Conclusion :

Dans ce chapitre, nous avons fait un apercu sur la méthode numérique (MDF) adoptée
pour la discrétisation des différentes équations du modéle numérique, le domaine de
simulation ainsi que le maillage ont été aussi définit, les équations sont discrétisées par la
méthode de différences finies incorporant le schéma de Sharfetter et Gummel dans le
traitement spatial du systéme d'équations et un traitement implicite pour le temps. Nous avons
VU que ce schéma est plus adapté au traitement numérique des termes de dérive et de diffusion
de flux des particules chargées aux milieux des points de maillage. Pour la résolution de notre
systeme d’équations a matrice tri-diagonale, nous avons opté pour la méthode directe de
double balayage, connue sous le nom Algorithme de Thomas, cette derniére offre une
efficacite remarquable en termes de simplicite et rapidité des calculs.

Le choix d’un outil numerique optimal, nous a permis de mettre au point un code de
calcul performant dans la modélisation des décharges luminescentes a pression
atmosphérique. Les resultats seront presentés et interprétés au cours du chapitre suivant.
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CHAPITRE IV

RESULTATS ET DISCUSSIONS

Dans ce chapitre, le but est d’identifier et de comprendre les principaux mécanismes
responsables de 1’établissement d’une décharge en régime luminescent a la pression
atmosphérique, nous allons exploiter le modele numérique dont nous avons détaillé le
principe et les conditions au chapitre 1. Ce modéle a été développé dans un cas plus réaliste
d’une décharge établie dans un mélange Hélium/Azote. Le systéme des équations provenant
du modéle fluide est fortement couplé a I'équation de Poisson.

En utilisant I'approximation du champ local comme hypothése servant la fermeture du
systeme d'équations ou les parametres de transport dépendent uniquement du champ
électrique réduit. Ce systéme d'équations est linéarisé et intégré dans le temps d’une fagon
implicite, afin d’éviter les restrictions imposées sur le pas de calcul temporel At et d'échapper
aux problemes dus a I'instabilité comme le cas d'un traitement explicite.

Nous allons exposer dans ce chapitre, les résultats issus de notre code numérique.
Tout d’abord, il s’agit d’un modele unidimensionnel, puisque nous supposons que la décharge
a modéliser est radialement homogéne et que la dimension des électrodes est largement
supérieure, comparée a la longueur de 1’espace gazeux.

Nous incluons dans le modéle, les diélectriques solides (sieége d’accumulation des
charges surfaciques qui jouent un réle primordial dans le développent de la décharge)
I’émission secondaire a la cathode sous 1’impact des ions positifs et bien sir, les différentes
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espéces de particules que nous estimons utiles au bon développement de la décharge. Dans le
cas d’une mixture He/N,, nous considérons les électrons, les ions atomiques de
’hélium (He"), les ions moléculaires de I’hélium (He,"), les ions moléculaires de 1’azote (N;")
et le premier niveaux métastable He(2%S). Les réactions pris en compte sont celles résumées
sur les Tabs. 1I-1 et 11-2 dans le chapitres 1. Les données concernant les paramétres de
transport et les taux de réactions (termes sources), le transport des particules chargées et la
cinétique des espéces excitées ont successivement été exposées au chapitres Il. Par contre
nous ne prenons pas en compte ce qui est relatif a la chimie de surface, que ce soit le dépét ou
les polluons présents dans le gaz pouvant résulter de sa gravure.

Dans ces conditions, et également dans le but de valider notre code numérique, nous
allons au cours de ce chapitre, confronter nos résultats avec ceux des études effectuées dans
un mélange hélium/azote par I’équipe de F. Massines au Laboratoire de Génie Electrique a
Toulouse (LGET) [51].

Avant de commencer les calculs, notre code numérique a besoin naturellement de
définir les conditions de simulation, tels que la valeur et la nature de la tension appliquée, la
fréquence d’excitation, la distance inter-électrodes, 1’épaisseur des diélectriques solides, le
taux d’impureté dans le gaz, la température du gaz ...etc.

Ces conditions de simulations ne suffissent pas a eux seules pour le bon déroulement de notre
programme, il va falloir, introduire les conditions initiales et les conditions aux limites pour
les flux des particules. L’introduction d’une densité initiale appropriée pour les particules
chargées et excités, ainsi que pour la charge surfacique est un facteur important dans
I’évolution de la DBD. Aprés avoir introduit toutes ces conditions, la premiere étape consiste
a calculer les distributions du potentiel et du champ électrique a l'instant t,. Cette étape est trés
importante, car on sait que les équations de transport de notre modéle étant fortement
couplées a I'équation de Poisson, par conséquence toute erreur de calcul commise sur le
potentiel et le champ électrique se répand rapidement sur le développement de la décharge.
Ces erreurs de calcul n'arrétent pas de s'amplifier a chaque pas d'intégration sur le temps.
Directement aprés cette étape, on détermine les distributions spatiotemporelles a I'instant
précédent des densités de particules chargées.

Notre objectif est d’effectuer une modélisation numérique de la décharge en mode
luminescent a la pression atmosphérique. En considérant une tension alternative sinusoidale
pour alimenter la décharge en configuration décharge a barriére diélectrique (DBD) a une
pression de référence du gaz constante (760 torr). La densité des neutres pour le gaz de
I'Hélium est calculée par 1'équation d’état, p = nkgT, alors que la température du gaz est
considérée a la température ambiante. Dans cette simulation, nous considérons un plasma
initialement neutre avec une densité des électrons et des ions égaux dans le gaz
monoatomique Hélium + quelques dizaines de ppm de N..

1VV-1 Données de base :

Le pas de calcul temporel est pris égal & 10 s. Cette valeur du pas 4, est inférieure & la
valeur minimale du temps de relaxation de Maxwell et satisfait la condition du courant de
Friedrick-Levy. Le nombre de points de discrétisation nx fixé a 200 points.
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Pour calculer la valeur des capacités de gaz et des diélectriques solides, on utilise la formule
suivante :

- 7 - 7 - . S
La valeur de la capacitance du gaz est déterminée par la relation: Caz =eorg, on suppose que

la permittivité du gaz plasmagene est égale a la permittivité du vide ¢,
Pour les deux diélectriques solides de méme type de matériau et méme épaisseur €, on a :

S
Cusr =Cas2 = &6 e_

d

Avec: ¢ et S sont respectivement la permittivité relative du matériau diélectrique et la

surface des électrodes.
La capacité équivalente des diélectriques est calculé par :
1 1 1 _Cu

= + =C, = lorsque (C,, =C
Cd Cdsl Cdsz ds 2 q ( ds1 dSZ)

S

Le tableau ci-dessous résume les données de base nécessaires a notre code de calcul :

Tableau 1V-1 : Données de base pour la simulation numérique de la décharge.

Parametre Symbole Valeur
Pression du gaz Pgaz 760 Torr
Température du gaz Tgar 300 K~
Densité du gaz NHe 2,45x10" cm?
Densité de I’'impureté NN, 2,45x10" cm™
Distance inter-électrodes dg 0,5cm
Amplitude de la tension appliquée Vm 1,8 kV
Fréquence d’excitation f 10 kHz
Epaisseur du diélectrique solide ed 0,1cm
Capacité du gaz Cgaz 2,22 pF
Capacité équivalente des diélectriques Cus 50,04 pF
Surface des électrodes S 12,56 cm”
Permittivité relative du diélectrique & 9
Permittivité du vide €0 8,85x 10™ F.cm™
Charge élémentaire q 1,602x 10 C
Coefficient d’émission secondaire Y 0,01
Pas de calcul spatial Ax 2,5x 10°cm
Pas de calcul temporel At 107s

Sous conditions du Tab. IV-1, nous allons présenter 1’évolution spatiale et temporelle
des différents parameétres et caractéristiques électriques de la décharge tout en effectuant un
test de validation des résultats obtenus a partir de cette modélisation.
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En effet, la majeure partie de notre étude a consisté a mettre en évidence le régime de la
décharge luminescente et a montrer son existence a la pression atmosphérique, en analysant et
discutant les résultats obtenus.

1VV-2 Validation des résultats :

La fiabilité des resultats obtenus peut étre vérifiée avec un certain nombre de méthodes
telles que la comparaison avec des travaux expérimentaux et de modélisation, l'analyse du
phénomene physique dans différentes conditions...etc. Ici, I’évolution temporelle des
différentes tensions et le courant caractérisant la décharge ainsi que, la distribution spatiale
des densités des particules chargées et le champ électrique sont explorés en présence d’un
taux d’impuret¢é de 100 ppm d’azote et comparées avec les travaux de 1’équipe de
F. Massines au LGET [51].

Dans des conditions similaires a [51], ont été pris en considération dans cette
confrontation en ce qui concerne: la largeur de I'espace inter-électrodes, la fréquence
d’excitation, le taux d’impureté et la densité initiale des especes chargées.

Dans nos calculs, I’amplitude de la tension appliquée est 1,8 kV, qu’est légérement
supérieur a la valeur utilisée dans [51]. En lI'absence de certaines données dans la littérature
[51] en ce qui concerne, la densité initiale des métastables et la permittivité relative du
matériau diélectrique. Les résultats du calcul des caractéristiques électriques de la décharge
pour notre code numérique sont compares aux travaux de modélisation numérique du groupe
de F. Massines, comme il est montré sur les Figs. 1V-1-aet IV-1-b:

Tension appliquée
Tension gaz —
------ Tension mémoire

Courant de décharge

80 4
- 2000

60

40 -
- 1000
20 -
o_

-20 4

(A) suolsua]

-40 4

Courant de décharge (mA)

- -1000
-60 -

-80 -

T T T T -2000
200x10°% 220x10°% 240x10° 260x10°% 280x10¢ 300x10°%

Temps (s)

Figure IV-1-a : Caracteristiques électriques de la décharge pour les résultats
de notre modele.
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Figure IV-1-b : Caractéristiques électriques de la décharge pour les résultats
de F. Massines.

La tension du gaz, la tension du diélectrique (tension mémoire) et le courant de décharge
présentent des formes d'onde proche a celles observées dans [51] avec un schéma typique du
courant de décharge chaque demi-période de la tension appliquée. Le pic positif et négatif du
courant de décharge pour nos calculs, sont respectivement 77,4 et -75,1 mA, légerement
inférieurs aux pics de courant calculé dans [51] comme le montre la Fig. IV-1-a, cela peut étre
dd a l'utilisation du plus grand coefficient d'ionisation de mélange Hélium/Argon dans [51].
Sans la prise en considération du circuit électrique d'alimentation, la valeur maximale de la
tension gaz pour nos calculs atteint 2,12 kV, nettement supérieur a celle calculée par [51]
ceci est d0 au fait que nous avons appliqué une tension d’amplitude de 1,8 kV qui est
supérieur a 1’amplitude de la tension utilisé pour [51]. Par ailleurs, ces auteurs n‘ont pas
précise dans leur article les valeurs de 1’épaisseur et de la permittivité des diélectriques
solides, sachant que toute différence méme si elle est légere dans les deux expériences,
entrainera a des résultats différents au moins en terme quantitatif.

Nous avons également comparé les résultats de notre modéle concernant, la variation
spatiale de la densité de particules chargées et le champ électrique avec les résultats de la
référence [51], comme montres aux Figs. IV-2-a et IV-2-b :
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Figure IV-2-a : Variation spatiale du champ électrique et de la densité de charges pour
les résultats de notre modeéle.
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Figure IV-2-b : Variation spatiale du champ électrique et de la densité de charges pour
les résultats de F. Massines.

La comparaison confirme que, nos résultats sont trés similaires a ceux obtenus par [51].
Avec l'apparition de toutes les régions qui sont habituellement observées dans la décharge
luminescente a la pression atmosphérique dans la Fig. 1V-2-a exactement comme ceux de la
Fig. IV-2-b.
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Concernant la répartition de densité d'électrons et d'ions et la variation du champ
électrique, il est observé du point de vue qualitatif, un degré de ressemblance assez proche de
nos résultats a ceux de la Fig. IV-2-b a I’exception d'une 1égére différence quantitative.

Sur la base des résultats publiés dans la littérature [51], qui sont classés parmi les
références les plus fiables dans diverses revues scientifiques internationalement reconnues.
Nous pouvons confirmer l'authenticité et la fiabilité des résultats de notre code numérique.

IVV-3 Présentation des résultats :
IV-3.1 Caractéristiques éelectriques de la décharge :

Nous allons décrire les résultats issus de notre modeéle, nous commencgons par présenter
les caractéristiques électriques de la décharge, qui sont :
La tension appliquée a 1’ensemble diélectriques solides-gaz, le courant de décharge, la tension
gaz, la tension diélectrique (tension mémoire) et la densité charge surfacique déposée sur
I’interface interne diélectrique/gaz. Les expressions qui permettent de calculer ces grandeurs
sont déja détaillées a la fin du chapitre Il. Dans les conditions du Tab. V-1 plus haut, nous
exposons ci-dessous les résultats obtenus.
Les calculs effectués dans ce cas, ont abouti a 1’état stationnaire de la décharge des la
troisieme période de la tension appliguée, traduit par un régime stable. La notion de stabilité
de la décharge est ainsi définie par, la reproductibilit¢ de la forme et I’amplitude des
impulsions de son courant et par leur périodicité.

IV-3.1.1 Courant de décharge :

L’évolution temporelle du courant de décharge durant la troisiéme période de la tension
appliquée est représentée sur la Fig. V-3 :
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Figure IV-3 : Variation temporelle du courant de décharge durant une
période de la tension appliquée.
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Le courant apparait sous la forme d’un seul pic a chaque demi-période et met en évidence
I’aspect impulsionnel de la décharge couramment observé dans la décharge luminescente a la
pression atmosphérique.

Le courant de décharge augmente brusquement de 0 mA jusqu’a ce qu’il atteigne son
maximum de 77,4 mA a 210,6 us, c.a.d. 10,6 us apres le début de 1’alternance positive de la
tension appliquée, la durée de I’impulsion positive du courant est de 1’ordre de 4 ps.
L’impulsion négative du courant atteint -75,2 mA au bout de 2,1 us aprés le début de
I’alternance négative de la tension appliquée, sa forme et sa durée sont presque les mémes que
celles de I'impulsion positive du courant de décharge, ces durées représentent généralement la
durée de la décharge d’une alternance a I’autre de la tension appliquée. Un petit pic de courant
(= 03 mA) est également observé dans la Fig. 1VV-3 pour chaque demi-période lorsque le signe
de la tension gaz change, ceci représente, le pic de « courant résiduel ». Celui-ci est produit
lorsque les électrons piégés dans la colonne positive commencent a se déplacer rapidement
pendant I'inversion de polarité du champ électrique.

Notant que durant une période de la tension appliquée, I’apparition de la premiere
décharge qui correspond au pic positif du courant est plus lente que I’apparition de la
deuxiéme décharge qui correspond au pic négatif du courant. Le décalage temporel relatif
entre ces deux decharges successives de la méme période est environ 8,5 ps. Dans cette
situation, la tension de gaz n’est pas trés grande devant la tension de claquage et le temps de
retard au claquage peut étre important, ce qui explique le démarrage tres tardif de la premiére
décharge. La seconde décharge est beaucoup plus rapide et se produit a une valeur de 73% de
la tension de claquage.

Ce comportement du courant de décharge montre gu'il n'y a qu'un seul claquage par
demi-cycle de la tension appliquée, c'est la caractéristique spécifique de la décharge
luminescente a la pression atmosphérique (DLPA).

IVV-3.1.2 Tensions caractérisant la décharge :
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2000 - —— Tension mémoire
1000 -+
=
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Figure IV-4 : Variation temporelle des tensions caractérisant la décharge
durant une période.
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La variation pour une période de différentes tensions caractérisant la décharge est
présentée sur la Fig. IV-4 :

La valeur de la tension gaz passe de 1,36 kV au début de la premiére alternance de la
tension appliquée a 2,12 kV pour t = 208 us, ce qui correspond a l'instant de la rupture du gaz
et juste 2,6 us avant l'apparition du premier pic du courant de decharge. Une valeur
de 2,12 kV de la tension aux bornes du gaz est suffisante pour maintenir le claguage du gaz et
par conséquent 1’amorcage de la premiére décharge. Dans cet intervalle du temps,
I’accumulation de charges sur les faces internes des diélectriques engendrent une tension
mémoire inverse donnée par la formule suivante :

t
V., (t) = Ci j I, (®)dt+V,,(t,), avec Cy est la capacité équivalente des dielectriques solides.
ds t,

Vi augmente brusquement de la valeur -1,36 kV au début de la premiere alternance pour
atteindre une valeur de +1,53 kV provoquant une chute brutale de la valeur de Vgs, selon la
relation : Vga; = Vapp - V. Ceci incite I'extinction de la décharge.

Au début de I’alternance négative suivante, la tension appliquée change de signe et la tension
mémoire ayant une valeur positive lui sera rajoutée augmentant ainsi la tension gaz. Cette
derniére croit de nouveau ce qui entraine a un deuxiéme claquage du gaz pour une valeur de
-1,55 kV et donc I’amorgage de la deuxiéme décharge associée a ’alternance négative de la
tension appliquée et ainsi de suite pour les cycles suivants.

Nous avons constaté que la valeur maximale de la tension du gaz qui peut atteindre pour
I’alternance positive est relativement supérieure a celle de 1’alternance négative. Ceci est
expliqué par le fait que les électrons produits en nombre élevé sous I’effet d’ionisation
Penning a un faible champ électrique entre deux décharges successives, contribuent
également a accroitre le nombre d’avalanches électroniques et faire baisser la tension
d’amorgage de la décharge suivante.

En effet, pour chaque demi-cycle de la tension appliquée, I'accumulation des charges
provoque 1’apparition de la tension mémoire opposée a la tension gaz, qui a son tour réduit la
valeur de Vga, et provoque I'extinction de la décharge a chaque demi période, ce processus
permet d’empécher 1’évolution de la décharge vers la phase de I'arc électrique, ceci permet de
génerer un plasma non thermique a la pression atmosphérique qui peut étre exploité dans une
multitude d’applications industrielles.

IV-3.1.3 Evolution temporelle de la densité de charge a la surface des diélectriques :

La densité de charge par unité de surface sur les diélectriques solides nous semble utile
d’étre présentées et analysées de fagon plus détaillée afin de mettre en évidence son effet sur
I'évolution de la décharge. Les deux diélectriques solides sont assimilés par deux
condensateurs en série dans lesquels, les armatures de chaque condensateur sont la couche de
métallisation d’un coté et la face interne du diélectrique solide (chargé par la décharge) de
I’autre coté. Lors de I'évolution de la décharge, le flux de particules chargées (électrons
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négatifs et ions positifs) sur les interfaces internes diélectrique-gaz forme une charge
surfacique qui s'accumule sur chaque c6té et joue un réle dans la détermination de la cathode
et de I'anode dans la décharge. Sa variation temporelle présentée par la formule suivante :

acrds (t)
ot
ionique et électronique a la surface diélectrique et g est la charge élémentaire.

:|q|.(Fp(sd,t)—Fe(sd,t)) : Avec T'p(Sq, t) et Te(sq, t) sont respectivement, les flux

Durant une période de la tension appliquée, I’évolution temporelle des densités charges
surfaciques, est représentée sur la Fig. IV-5:
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Figure IV-5 : Evolution temporelle des densités charges surfaciques
durant une période.

Il est clair que la variation temporelle de la charge surfacique est analogue a celle de la

tension mémoire (Fig. 1V-4), le rapport entre ces deux variables est égal a la capacité du
diélectrique solide Cgys. La forme d’onde de ay4s1 €t a4s2 (04s1 : charge surfacique sur 1’électrode
gauche. ogs; : charge surfacique sur 1’électrode droite) ont les méme profils a 1’exception
d’une différence de phase égale a m. La densité de charge surfacique diminue et devient
négative lorsque le diélectrique considéeré est I'anode (charge due au flux d'électrons). Puis
elle recommence a croitre et devient positive lorsque le diélectrique consideéré devient la
cathode (charge due au flux d'ions positifs).
Afin d'analyser le processus d'évolution de la charge des surfaces diélectriques et son
influence sur le développement de la décharge, nous avons représenté sur la Fig. IV-6, la
variation temporelle de la densité de charge ainsi que la variation du courant de décharge juste
a la cathode. Par conséquent, il suffit d'examiner leurs évolutions pour une seule période de la
tension appliquée.
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Figure V-6 : Evolution temporelle des densités charges surfaciques et le courant de
décharge a la cathode durant une période.

La densité de charges surfacique présente une succession de régimes rapides et lents
correspondants aux différentes étapes du courant de décharge. La variation temporelle de ogs1
et ogs2 peut étre divisée en 5 phases, de A a E comme le montre la Fig. 1V-6. Les
caractéristiques dans chaque phase sont expliquées comme suit :

e la phase A (de 200 a 208 ps): Un flux des particules chargées a la cathode est
globalement positif, correspond a une ogs; positive et un flux globalement négatif a
I’anode, correspond a une ogs; Négative. Dans cette phase, la cathode est instantanément
située dans le cOté gauche tandis que 1’anode est sur le cOté droit. les électrons au
voisinage de la barriere commencent a se déplacer vers le volume de la décharge et en
raison de la polarité du champ électrique, ils s’accumulent encore sur la barriére. Dans
cette etape, la densité de charge ne varie pas avec le temps et le courant de décharge est
nul, ce régime correspond a la phase qui précede le claquage du gaz.

e la phase B (208 a 227 us): lors du passage par zéro (0) des densités charges en
changeant de signes, une premiére impulsion du courant apparait brusquement vers un
maximum de 78 mA. C’est la phase du premier claquage du gaz et la naissance de la
premiére décharge pour I’alternance positif de la tension appliquée. Dans cette phase, la
polarité est inversée, ou la cathode devient dans le coté droit et I’anode sur le coté
gauche.
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e la phase C (227 a 251 ps) : cette étape coincide avec le régime entre deux décharges
successives, la densité de charge reste constante suivant le temps et le courant est nul.

e la phase D (251 a 278 ps) : une deuxiéme croissance (ou décroissance) rapide et le
passage par zéro(0) de des densités charges. Ceci étant le régime de I’impulsion
négative du courant ou la phase de la deuxieéme décharge successive. Dans cette étape la
polarité change de signe vu que les flux arrivant a la cathode et a I’anode sont inversés
c.-a-d., la cathode instantanée devient au c6té gauche et I’anode au c6té droit.

e laphase E (278 a 300 ps) : étant le régime apres extinction de la seconde décharge pour
I’alternance négative de la tension appliquée. Dans cette phase, les densités de charge ne
varient plus avec le temps, ce qui entraine a un courant de décharge nul.

Il est a noter que, ces phases de I’évolution des densités de charge seront répétées au méme
rythme au cours de toutes les périodes suivantes de I'évolution de la décharge.

IV-3. 2 Paramétres de la décharge :

Ce qui suit, nous allons présenter les résultats obtenus en ce qui concerne les paramétres
internes de la décharge (la densité des électrons, la densité totale des ions positifs, le champ
électrique et la densité des espéces excitées ou métastables).

Les résultats obtenus des différentes variations des parameétres de décharge en fonction de la
distance inter-électrodes seront présentés a l'instant ou le courant de décharge est
maximal a (t = 10,6 ps).

Dans notre cas, la cathode est située au c6té droit, tandis que 1’anode est au cdté gauche.
En présence d’une petite quantité d’impureté d’azote dans le gaz (100 ppm) et selon les
parametres de transport qui sont décrits au chapitres II.

Les résultats de notre code numérique 1D pour les parameétres de la décharge suivant les
données de base du Tab. V-1 seront exposés comme sulit :
Sachant que le calcul du champ électrique est directement lié a la densité des particules
chargées, nous avons donc choisi de les représenter sur la méme figure.

La Fig. IV-7 présente la répartition spatiale du champ électrique ainsi que la densité des
électrons et la densité totale des ions (He™ + He," + N,") au moment du premier pic positif du
courant de décharge :
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Figure IV-7 : Distribution spatiale du champ électrique et de
densité électronique et ionique.

Ces caracteéristiques sont typiques et similaires a celles d'une décharge luminescente basse
pression. En allant de la cathode vers I’anode, on peut distinguer quatre zones spécifiques de
la décharge luminescente sur la Fig. IV-7. 11 s’agit de :

e La gaine cathodique (chute cathodique), située a coté de la cathode (a droite), dans
laquelle le champ électrique décroit de maniéere quasi-linéaire a partir de sa valeur
maximale plus de 16,2 kV/cm. Dans cette zone, la densité d'ions atteint une valeur
maximale de 4,67 x10™ cm™ alors que celles des électrons est faible. Son extension est
limitée a 260 pum.

e Une lueur cathodique de 740 um d’épaisseur, dans cette région le champ électrique
reste faible et les densités d'électrons et d'ions sont trés proches.

e L’espace sombre de faraday, l'extension de cette zone atteint 1,6 mm. le champ
électrique augmente légérement, ainsi dans cette région, une petite charge d'espace
négative se forme.

e La 4eme zone observée occupe le plus d'espace (pres de 2,4 mm de largeur) c'est la
région de la colonne positive, une région de plasma électriquement neutre ou le champ
électrique est relativement faible et constant, proche de 1,8 kV/cm et les densités
électronique et ionique sont uniformes et égales a 1,2 x10'° cm™. Le réle de la colonne
positive se limite & connecter I'anode aux autres régions de la décharge, mais il est
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intéressant de noter que, son rdle est tres important car elle est considérée comme un
réservoir des électrons qui y sont piégés et exploités dans le prochain claquage du gaz et
par conséquent dans la décharge suivante.

IV-3. 2.1 Distribution spatiale du champ électrique :
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Figure IV-8 : Distribution spatiale du champ électrique
a l'instant ou le courant est maximal.

La Fig. IV-8 montre que la variation spatiale du champ électrique est fortement dépendante de
la variation des densités des électrons et des ions positifs, cette liaison apparait clairement
dans la région cathodique ou il existe un fort gradient du champ électrique (le champ décroit
du maximum 16,23 kV/cm a 90 V/cm) a cause d'une forte charge d'espace positive prés de la
cathode. La faible variation du champ dans la région lueur négative et ’espace sombre de
faraday est due au fait que, la charge d’espace est faible. Elle est quasiment neutre dans la
colonne positive ou le champ électrique est constant.

Sachant que la plupart des processus physico-chimiques responsable a I'évolution de la
décharge sont liées a l'intensité du champ électrique, on constate qu'elle est principalement
concentrée dans la région de la gaine cathodique ainsi que I’effet du mécanisme d'émission
secondaire a la cathode, qui contribue a la compensation des électrons perdus par le processus
d’attachement et de recombinaison.

88



Chapitre 1V Résultats et Discussions

IV-3. 2.2 Distribution spatiale de la densité des électrons et des ions :
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Figure 1V-9 : Distribution spatiale de la densité électronique et ionique.

La Fig. I\V-9 représente la variation spatiale des densités électronique et ionique au moment
ou le courant atteint sa valeur maximale. Dans la région de la gaine cathodique, les ions sont
majoritaires par rapport aux électrons, car ; en présence d'un fort champ électrique, les
électrons quittent rapidement cette région sous I'effet de la dérive en laissant derriere eux une
quantité d'ions positifs. A la cathode, la densité électronique est faible mais jamais nulle
(ne~ 10" cm™) car la cathode est source génératrice d'électrons secondaires. Dans cette région,
les densités atteignent respectivement, des valeurs maximales de 4,67 x10™ cm™ et
2,73x10" cm™ pour les ions et les électrons. Leurs valeurs sont égales sur I’étendue de la
zone “colonne positive”, soient de I'ordre 1,2 x10™ cm™. Par ailleurs, la mobilité des
électrons est réduite a cause de leur interaction avec les ions.

En réalite, la densité totale des ions positifs donnée dans la Fig. V-9, regroupe les
densités de chacun, ions atomiques de 1’hélium (He"), ions moléculaires de 1’hélium (He,") et
les ions moléculaires de 1’azote (N,").

Dans la Fig. IV-10, nous présentons en détail, les densités de chacune de ces especes afin de
mettre en évidence leurs interactions selon le schéma cinétique des Tabs. I1-1 et 11-2.
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Figure 1V-10 : Distribution spatiale de la densité des différentes especes ioniques.

La Fig. IV-10 montre que la densité des ions He" est dominante dans la région de la
gaine cathodique et posséde une valeur numérique plus élevée (= 3,2 x10'* cm™>) comparée
aux autres especes ioniques. Cette abondance d'especes est traduite par un coefficient
d’ionisation élevé causé par un champ électrique intense.

Dans le reste des zones de décharge, la densité d’He" est faible & cause du processus de
recombinaison (R6, R7 et R8 du Tab. II-2). Les réactions chimiques responsables de la
production des ions He" sont I’ionisation directe (R1) ou les neutres de I’Hélium s’ionisent en
ions He" et en électrons (&) et la réaction chimique a deux corps (R15) avec la conversion des
métastables He(2%S) en He* et en (e).

Vu leur grande mobilité, la densité des ions moléculaires de 1’hélium He," est majoritaire a la
cathode par rapport aux ions He", (1 ne2+ = 2 1 He+) Qui atteignent la cathode & une vitesse de
dérive supérieure a celle des ions He".

Dans le reste de I’espace, la densité du He," est plus petite ne dépassant pas 3,4 x10% cm™ car
la réaction chimique a trois corps (R4) et la réaction de recombinaison (R9) et (R10)
du Tab. 11-2 convertissent une grande quantité de He," en exciméres He*, et en métastables
He(2S) pendant la progression de la décharge. La seule réaction responsable de la production
des espéces He," est la réaction chimique & trois corps (R3) qui transforme une partie
d'ions He" en He,".

Dans la région de la chute cathodique, la densité des ions d’azote moléculaire N,* est plus
petite que celle des autres espéces ioniques He™ et He,".

La densité de N,* proche de la densité des électrons, atteint son maximum de 3,6 x10* cm™
dans la région de I’espace sombre de faraday bien que le champ électrique est faible. Notons
gu'en présence d'une quantité suffisante des métastables et d'un faible champ électrique
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les ions N," se produisent uniquement via I’ionisation Penning (R16) par lequel, les impuretés
des molécules d’azote N, entrent en collision avec les métastables donnant des ions N," et des
électrons.

Dans la plus grande partie de I'espace inter-électrodes, I'ensemble des ions He®, He,", N," et
électrons, forme une région du plasma quasi-neutre dans la colonne positive.

La structure générale des especes Vvérifie que le plasma est réalisé dans le mode de décharge
luminescent homogeéne. C'est évident que les impuretés d’azote jouent un réle important.

IV-3. 2.3 Distribution spatiale des espéces excitées (Métastables) :
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Figure IV-11 : Distribution spatiale de la densité des métastables au
moment du maximum de courant.

La distribution de la densité du premier niveau des métastables He(23S) est représentée
sur la Fig. 1V-11, son maximum dans la gaine cathodique est 1,83 x 10" cm ™. La génération
de ces espéces provient principalement du processus d'excitation directe selon la réaction (R2)
du Tab. II-1, avec un coefficient d'excitation proportionnel a la valeur élevée du champ
électrique dans cette région. La réaction (R10) de la recombinaison des ions He," avec les
électrons par un taux de réaction relativement élevé (5 x10° cm® s) donne aussi des
métastables He(2%S). Celles-ci diminuent dans les autres régions aux environ 3,5 x10'° cm™
dans le milieu de I’espace de décharge die & la désexcitation de He(2S) par la réaction (R14)
et la transformation d’une quantité de celui-ci en électrons et ions He" suivant les processus
des réactions a deux corps en particulier, I’ionisation par étape (stepwise ionization) de la
réaction (R15) du Tab. 11-2. d'un autre coté, une grande partie des métastables He(2%S) se
détruisent pour former des ions N et des électrons via le processus de I’ionisation Penning.
La densité des métastables augmente progressivement en allant vers 1’anode pour atteindre
une valeur de 4 x10*! cm™ a ’anode sous I’effet de la diffusion vers les parois des électrodes.
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Comme nous I’avons déja vu au chapitre II, I’Hélium est caractérisé surtout par ses états
métastables situés a une énergie élevée et proche de 20 eV, ces états métastables jouent le réle
de réservoir d’énergie. A la pression atmosphérique, cette derniére peut étre transférée par le
processus de I’ionisation Penning a des particules dont le seuil d’ionisation est infericur a
20 eV ; c’est le cas de I’azote ol les métastables He(23S) se détruisent pour former des ions
N et des électrons selon la réaction (R16).

IV-3. 2.4 Distribution spatiale des densités de courant :
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Figure IV-12 : Distribution spatiale de la densité de courant électronique et ionique.

Sur la Fig. 1V-12, nous avons présenté les variations spatiales des densités de courant

ionique et électronique correspondant a I’instant du maximum de courant de décharge. On
voit que le profil de ces densités courant est fonction du champ électrique et des densités des
particules chargées. Ce profil s’explique par les variations spatiales du champ et des densités
électronique et ionique c.-a-d., plus ceux-ci sont élevés et plus les densités de courant sont
importantes.
La densité de courant ionique atteint alors son maximum de 2,4 mA/cm? dans la région de la
gaine cathodique ou le champ et les densités sont élevés. Elle est trés faible dans tout le reste
de I’espace inter-électrodes étant donné que le champ électrique et/ou la densité des ions sont
également faibles. La valeur maximale de la densité de courant électronique est
de -13,1 mA/cm? dans la région de la gaine cathodique correspond, quant & elle, & un champ
électrique élevé. Elle a une valeur nettement supérieur que celle atteinte par la densité de
courant ionigue. Les deux maximums de ces densités de courant ne sont pas confondus et sont
respectivement situées a 0,20 mm de la cathode pour la densité de courant ionique et 0,30 mm
de la cathode pour la densité de courant électronique.
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IV-4 Evolution de la décharge :

Nous allons dans ce paragraphe décrire tout d’abord, 1’évolution temporelle des
caractéristiques électriques de la décharge durant plusieurs périodes de la tension appliquée.
Cela nous permet d’examiner la stabilité et la périodicité de la décharge au cours des cycles
de la décharge. En second lieu, nous présentons la variation spatio-temporelle des parametres
internes de la décharge. Ce qui nous aide a comprendre le mécanisme d’établissement de la
décharge de son amorcgage a son extinction.

IV-4.1 Evolution temporelle des caractéristiques électriques :

Tension appliquée
Tension gaz
100 —_——— Courant de décharge

- 2000

- 1000

o
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Figure 1V-13 : Variations temporelles sur trois périodes du courant et des tensions
caracterisant la décharge.

Il suffit de représenter sur la Fig. 1\V-13, trois périodes pour mettre en évidence la
symeétrie des caractéristiques électriques de la décharge d’une période a la suivante. Il y a bien
une symeétrie du courant d’une alternance a la suivante de la tension appliquée et une
périodicité d’une période a I’autre, I’amplitude et la durée des impulsions du courant sont
identiques durant tous les cycles de la décharge. La Fig. 1V-13 montre qu’un régime
luminescent stable et reproductible s’établit dés la troisiéme période de la tension appliquée et
confirme I’existence de ce type de décharge a la pression atmosphérique.
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IV-4.2 Evolution spatio-temporelle de la décharge :

Le calcul des distributions spatio-temporelles du champ électrique, des densités
d'électrons, d'ions ainsi que la densité des meétastables sont respectivement, représentés sur les
Figs. IV-14, 1V-15, IV-16 et 1V-17 et conduit a une meilleure compréhension du mécanisme
de la décharge de son amorgage a son extinction. Ces figures tridimensionnelles concernent
I'évolution spatio-temporelle durant la premiére alternance pour la troisieme période de la
tension appliquée. Pour plus de clarté, nous avons également présente sur les Figs. IV-18-a et
IV-18-b, les Figs. 1V-19-a et IV-19-b et les Figs. 1V-20-a et 1V-20-b, des coupes du champ
électrique, de la densité électronique et de la densité ionique, ces coupes correspondent au
temps compris entre 205,5 et 210,6 us c.a.d. a des instants avant et pendant le moment du
maximum de courant de décharge et au temps compris entre 211 et 215 us c.a.d. pour des
instants apres le moment du maximum de courant de décharge.
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N s
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Figure 1V-14 : Variation spatio- temporelle du champ électrique calculé pendant la
premiére alternance de la troisieme période.
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Figure IV-16 : Variation spatio- temporelle de la densité ionique calculée pendant la
premiere alternance de la troisieme période.
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Figure 1V-17 : Variation spatio- temporelle de la densité des métastables calculées
pendant la premiére alternance de la troisieme période.
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Figure IV-18-a : Variation spatiale du champ Figure IV-18-b : Variation spatiale du champ
électrique calculé avant et pendant le maximum électrique calculé aprés le maximum de
de courant de décharge (205,5 <t <210,6 us).

courant de décharge (211<t<2/5us).
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Figure IV-19-a : Variation spatiale de la
densité électronique calculée avant et pendant

le maximum de courant de décharge
(205,5 <t <210,6 us).
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Figure 1V-20-a : Variation spatiale de la densité
ionique calculée avant et pendant le maximum de
courant de décharge (205,5 <t < 210,6 us).

1V-4.2.1 Amorcage de la decharge :
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Figure 1V-19-b : Variation spatiale de la densité
électronique calculée apres le maximum de
courant de décharge (211<t<215us).
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Figure IV-20-b : Variation spatiale de la densité
ionique calculée aprés le maximum de courant
de décharge (211<t<215us).

Les Figs. IV-14, IV-15, 1V-16 et IV-17 montrent que, I’initiation de la décharge passe
par des etapes qui précédent le claquage du gaz. Ces étapes, concernent tout les processus
responsables de 1’amorgage de la décharge, elles peuvent étre présentées comme suit :

A 200 < t < 206 ps, la tension du gaz augmente progressivement mais pas encore suffisante
pour le claguage du gaz, le champ électrique ainsi que les densités des particules chargées
sont trés faibles. A 206 < t < 210,6 ps et au cours de cette intervalle, une avalanche
électronique apparait et commence a se progresser. Le champ et la densité des électrons et des
ions prés de la cathode commencent a se développer. Dans cette phase, la tension du gaz
s’accroit de plus en plus jusqu'a ce qu'elle atteigne une valeur suffisante pour la rupture du gaz
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(2,12 kV) au bord de 8 ps de début de la premiere alternance et lorsque I’avalanche
électronique atteint une taille suffisante, pour former un canal ionisé reliant la cathode et
I’anode. L’augmentation de l'ionisation des gaz conduit a la formation d'une chute cathodique
qui devient de plus en plus étroite jusqu'a ce que le courant soit maximal at = 210,6 ps. A cet
instant, le profil spatial du champ électrique change brusquement sous I’influence d’une forte
charge d’espace dans la gaine cathodique (Fig. 1V-18-a) et pendant quelques micros secondes
la densité des électrons et des ions augmentent respectivement de 10° et 10° cm™ & des
valeurs maximales de ’ordre de 2,7 x10™ cm™ pour les électrons et 4,6 x10™ cm™ pour les
ions dans la chute cathodique (Fig. 1V-19-a et Fig. 1V-20-a). Une région tres large de la
colonne positive est formée, caractérisée par un champ constant et une densité électronique et
ionique égales. Notons que dans cet intervalle, les densités sont de méme ordre que celle de la
décharge luminescente ordinaire a basse pression.

1V-4.2.2 Extinction de la décharge :

Les résultats de la variation spatio-temporelle aident a comprendre comment la
décharge s'arréte. Lorsque le courant de décharge diminue (t > 210,6 ps), la tension du gaz
continue de diminuer, amenant a une chute du champ électrique dans la gaine cathodique
(Fig. 1V-14). En raison de cette faible valeur de champ, la quantité d'ionisation résultant de
I'ionisation directe par les électrons devient négligeable par rapport a l'ionisation par I'effet
Penning. Aprés le maximum du courant, la structure de décharge luminescente est conservee.
Le champ électrique a la cathode se réduit et la chute cathodique devient de plus en plus
grande tandis que la longueur de colonne positive diminue lentement (Fig. 1VV-18-b). Dans
cette région, le champ électrique est égal a 100 V/cm (Fig. IV-14) et la perte de particules
chargées se produit principalement par recombinaison.

Apreés quelques micros secondes du maximum de courant, la valeur maximale de la
densité électronique est proche de 10° cm™ (Fig. 1V-19-b), tandis que celle des ions est
inférieure & 10° cm™ (Fig. 1V-20-b).

20 ps aprés de debut de cette alternance, lorsque la polarité du champ preés de I'anode change,
induisant une inversion de la direction du déplacement des électrons. Le mouvement des
électrons est alors contrdlé par I'évolution de la distribution du champ sur I'espace inter-
électrodes. Le champ est négatif coté anode et positif coté cathode (Fig. IV-14). Ces deux
régions piegent les électrons dans une zone ou le champ disparait. 10 us plus tard, lorsque la
tension gaz diminue puis change de polarité, les électrons se déplacent vers la nouvelle anode.
Ce déplacement d'électrons explique le pic de courant observé « courant résiduel ou courant
inverse » a peu pres au moment ou la polarité de la tension du gaz change. Ce courant est une
mémoire de la colonne positive et une indication que le nombre d'électrons dans l'intervalle
sera suffisant pour produire le claguage sous un faible champ électrique, condition nécessaire
pour obtenir une DLPA. L'existence de ce pic de courant semble étre en relation avec la
stabilité de la décharge. Il est a noter que ce comportement ne peut étre obtenu que si 20 us
apres l'extinction de la décharge, il reste des électrons dans l'intervalle (Fig. IV-15)
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c'est-a-dire si une colonne positive de taille suffisante avec une densité de charges
suffisamment élevée a été construite pendant la décharge. Ceci peut s'expliquer
principalement par le fait que le délai entre la fin de la décharge et I'inversion de polarité de la
tension du gaz devient plus long, permettant a la colonne positive de diminuer de plus en plus.
On note que la largeur de cette colonne positive est d'environ 1 mm lors de l'inversion de
polarité de la tension du gaz.

La formation de cette structure de decharge luminescente typique inattendue a la
pression atmosphérique et a des fréquences de 1’ordre de quelques kilohertz, est conditionnée
par la densité des électrons restant dans le gaz avant chaque décharge et dans le cas de
I'nélium, par la concentration des impuretés présente dans le volume de décharge.

1\VV-5 Conclusion :

Durant cette partie de travail, nous avons présenté et commente, les résultats de la
modélisation numérique d’une DBD établit dans un mélange Hélium/Azote. Avec la prise en
compte de la majorité du nombre de particules et des réactions, cela rend la situation plus
proche a ce qui intervient réellement dans le fonctionnement de la décharge. Les résultats
obtenus étaient plus courageux malgré les hypothéses considérées dans notre modele
(parametres de transport et taux des réactions, parfois constants et ne dépondent que du champ
électrique). La variation temporelle des caractéristiques électriques ainsi que la distribution
spatiale du champ électrique et des densités des particules chargées, ont été qualitativement et
quantitativement comparables avec celles obtenus dans la littérature pour le méme gaz dans la
DBD a pression atmosphérique. Ceci nous a permis de considérer que notre code de calcul
développé au cours de ce travail, est correct et performant. Il est capable de prédire la
description globale du fonctionnement de la décharge.

Les résultats de la simulation ont montré que, dés le troisiéme cycle de la tension
appliquée, le courant de décharge présente sous forme périodique mono-impulsionel par
alternance et constitué un premier degré de confirmation de I’existence du régime luminescent
de la décharge a la pression atmosphérigue. Ainsi, la distribution spatiale du champ électrique
et des densités des particules chargées de I’amorgage a I’extinction de la décharge, ont des
similitudes avec celles apparaissant dans la décharge luminescente en courant continu a basse
pression, cela rapporte un second degré de garantie sur I’existence de ce régime sous certaines
conditions tres spécifiques.

Au cours de ce chapitre, nous avons souligné I’importance de la prise en compte dans le
schéma réactionnel de la décharge, des espéces métastables de 1’Hélium : non seulement pour
quantifier les termes sources de 1’équation de continuité et apporter une expression plus
proche a la réalité, mais elles permettent aussi 1’établissement d’un régime luminescent.

En effet, elles fournissent a la décharge une ionisation a faible champ (ionisation par effet
Penning), générant ainsi un tapis de charge qui évitera au gaz de s’ioniser sous des valeurs de
champ électrique trop elevées et par consequent de générer des décharges filamentaires.
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Autrement dit, qu’une quantité réduite d’impuretés (de faible potentiel d’ionisation) est
indispensable a 1’établissement d’un régime luminescent stable dans I’Hélium a la pression
atmosphérique. Les impuretés permettent alors de maintenir un équilibre entre la perte
d’électrons par recombinaison et leur production par ionisation direct et Penning.

Nous avons également observé, I’existence du pic de courant résiduel, relié au régime
luminescent, qui peut étre expliquée par le déplacement électronique induit par I’inversion du
champ ¢électrique dans la région anodique. L’ importance de I’effet de piégeage de charge dans
la colonne positive pendant la décharge précédente a également eté mise en évidence.

Lorsque 1’¢établissement du régime Iuminescent de la décharge a la pression
atmosphérique est subordonné par plusieurs parametres, comme par exemple ; la présence
d’impuret¢ dans le volume de décharge, la fréquence d’excitation et [’espace
inter-électrodes, etc... Nous allons aborder dans le chapitre suivant, une étude de I’influence
de ces parametres sur le comportement de la décharge, afin de définir les conditions
nécessaires pour 1’établissement de ce régime.
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CHAPITRE V

ETUDE DE L’INFLUENCE DES PARAMETRES
SUR LE REGIME DE LA DECHARGE

Au cours de chapitre précédent, nous avons presenté et étudié les caractéristiques de la
décharge Iluminescente a la pression atmosphérique dans le cas d’une situation spécifique
sans nous intéresser a la modification de son comportement en fonction des différentes
grandeurs qui la caractérisent. Apres avoir validé le modele proposé pour la simulation de la
décharge élaboré avec une pression de 760 Torr, une distance inter électrodes de 5 cm, une
fréquence d’excitation de 10 kHz et un taux d’impureté de 100 ppm. Nous utilisons dans ce
qui suit, le modéle élaboré pour étudier I’effet de certaines conditions d’amorcage de la
décharge telles que, le taux d’impureté d’azote, la fréquence, I’espace inter électrodes et la
capacité des diélectriques solides sur les paramétres de la décharge, particulierement les
caractéristiques électriques, les parametres internes a savoir le champ électrique et les densités
des particules, afin de définir quelles sont les conditions qui doivent étre respectées pour
établir un régime luminescent d’une DBD dans I’Hélium a la pression atmospherique. De
sorte qu'a chaque fois, nous prenons des valeurs différentes pour le paramétre dont nous
intéressons a étudier son influence en gardant les autres parametres constants montrés dans
le Tab. IVV-1 du chapitre précédent.

Le but de ce chapitre n'étant pas une étude comparative des grandeurs, mais une
poursuite de I'apparition ou non du régime luminescent de la décharge.
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Vu que la présence de I'impureté intervient dans la chimie de la décharge de telle sorte
qu'elle modifie sa structure interne, nous allons présenter en détail, les résultats de I'ensemble
des parametres de la décharge y compris les caractéristiques électriques et les parametres
internes (champ électrique et densités des particules).

L'effet de la frequence d'excitation, I'espace inter-électrodes, la tension appliquée et la
capacité des diélectriques solides sera présenté de maniére moins détaillé, car leur influence
apparait clairement sur les grandeurs externes de la decharge. En effet, il suffit d'examiner la
forme du courant afin de distinguer de quel régime s'agit-il ?

V-1 Influence du taux d’impureté :

Il semble que la présence des impuretés joue un rble majeur dans I’entretien et
I’apparition d’une structure luminescente de la décharge. L’objectif est de clarifier cette
situation d’ou la nécessité de rappeler d'abord, la signification de I’effet Penning en précisant
le processus chimiques a inclure dans le modéle de maniere a tenir compte des interactions
entre les métastables de I’Hélium et des molécules de 1’azote :

La cinétique Penning s’explique par le fait que, si des espéces ont leur potentiel
d’ionisation plus bas que 1’énergie des états métastables ou résonnants, alors un nouveau type
de réaction est a considérer. Ceci est appelé ionisation par effet Penning. Dans ce cas, une
ionisation de 1’azote est possible en présence des métastables et la réaction a considerer est :

He (2°S) + N, » He + N," + e

Dans le but d’étudier ’influence des différents taux d’impureté sur le comportement de
la décharge, essentiellement sur sa stabilité en régime luminescent. La décharge est amorcée
dans les mémes conditions du Tab. IV-1 et a chaque fois, nous varions les niveaux de
concentrations de I'azote dans le gaz avec des taux respectivement : 10 ppm, 50 ppm, 80 ppm,
100 ppm, 110 ppm, 130 ppm 200 ppm et 300 ppm.

Les profils des caractéristiques électriques sont pris a 1’état stationnaire de la décharge, c.a.d.
pendant une période dans laquelle a partir de celle-ci, les résultats restent identiques pour
toutes les périodes suivantes. Les profils des parametres internes de la décharge sont pris a

I’instant ou le courant de décharge est maximal.

V-1.1 Résultats pour un taux d’impureté de 10 ppm :

Les deux Figures ci-dessous (Fig. V-1 et VV-2) représentent respectivement, les résultats
calculés des caractéristiques électriques et la distribution spatiale du champ électrique ainsi
que les densités des différentes especes de la décharge. Le mélange utilisé dans ce cas
contient 10 ppm d’Azote.
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Figure V-1 : Caractéristiques électriques pour un mélange contenant 10 ppm d’Azote.
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Figure V-2 : Distribution spatiale du champ électrique et des densités des différentes
particules pour un mélange contenant 10 ppm d’Azote.

En allant jusqu’a la dixieme période de la tension appliquée, le courant de décharge est
extrémement faible et ne dépasse pas quelques micro-ampeéres (= 10 pHA), la tension gaz est
insuffisante et au-dessous de la valeur de la tension de claquage du gaz (Fig. V-1).

Dans la Fig. V-2, le maximum de la densité électronique est 4 ’ordre de 8 x10* cm™ tandis
que la densité ionique et des métastables ne dépassent pas un maximum de 6 x10’ cm?, le
champ électrique reste toujours faible et ne varie pas beaucoup dans 1’espace inter-électrodes.
Ces résultats ne correspondent a aucun régime qui caractérise la décharge. A un faible taux
d’impureté, la contribution de 1’ionisation par effet Penning a la production des électrons est
plus faible, car les molécules d’impureté participent a I'ionisation Penning par les collisions
avec les métastables d’Hélium. Par contre, la perte d'électrons par recombinaison devient
prédominante et n'est plus compensée par la production électronique selon le processus
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d'ionisation directe. Par conséquent, ce dernier devient insuffisant a I’amorcgage et a I’entretien
de la décharge.

V-1.2 Résultats pour un taux d’impureté de 50 ppm :

Les Figs. V-3 et V-4, représentent respectivement, les résultats des caractéristiques
électriques et la distribution spatiale du champ électrique ainsi que les densités des différentes
especes de la décharge a un taux de 50 ppm d’Azote.
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Figure V-3 : Caractéristiques électriques pour un mélange contenant 50 ppm d’Azote.
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Figure V-4: Distribution spatiale du champ électrique et des densités des difféerentes
particules pour un mélange contenant 50 ppm d’Azote.

On constate sur la Fig. V-3, que le courant de décharge se présente sous forme
symétrique d’un seul pic par demi-période de la tension appliquée, le pic positif atteint une
valeur de 9,9 mA et -10,2 mA pour le pic négatif, la durée de ceux-ci est environ 20 us
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la tension gaz atteint une valeur suffisante pour le claquage et le maintien de la décharge. Il
est intéressant de noter que les caractéristiques de ces pics sont similaires a celles de la
décharge de Townsend & pression atmosphérique (DTPA), dans laquelle les impulsions du
courant pouvaient durer plusieurs microsecondes et de quelques milliampére en amplitude.

Le champ électrique est peu perturbé par la charge d’espace dans la région cathodique
(Fig. V-4), il atteint 11,4 kV/cm a la cathode, tandis que la densité électronique et ionique est
de l'ordre 10" cm™. Cet ordre de grandeurs correspond & une décharge homogéne de
Townsend, ce qui implique que I’augmentation du pourcentage d’impureté azotée a 50 ppm
favorise ce type de régime.

V-1.3 Résultats pour un taux d’impureté de 80 ppm :
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Figure V-5 : Caractéristiques électriques pour un mélange contenant 80 ppm d’Azote.

Durant la quatriéme période de la tension appliquée, correspondant au régime stable de
la décharge, nous avons présenté sur la Fig. V-5, la variation temporelle du courant ainsi que
les tensions caractérisant la décharge a un niveau de 80 ppm de N,. La forme du courant de
décharge est symétrique mono-impulsionnelle par demi-période, 1’amplitude de I’impulsion
positive et négative est identique de I’ordre de 60 et -60 mA respectivement. Dans ces
conditions, le régime de la décharge est associé au regime luminescent, qui est caractérise par
une seule impulsion de courant étroite de plus grande amplitude (plusieurs dizaines de
milliampéres par demi-cycle), les densités des particules chargées sont élevées et le champ
¢lectrique est fortement perturbé par la charge d’espace (plasma quasi neutre et gaines de
charge sont formés). Ceci sera confirmé par la suite dans les résultats de la Fig. V-6.
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Figure V-6 : Distribution spatiale du champ électrique et des densités des différentes
particules pour un mélange contenant 80 ppm d’Azote.

Les résultats de la Fig. V-6 montrent clairement, ’apparition de toutes les zones
habituellement observées dans la décharge luminescente. Briévement ces zones sont :
Une chute cathodique, ou le champ électrique subit un fort gradient a cause d’une forte charge
d’espace négative. Une lueur négative et un espace sombre de Faraday dans lesquels, le
champ est faible et les densités électronique et ionique sont trés proches. Une colonne
positive caractérisant la région du plasma quasi neutre, le champ est constant et les densités
des particules chargées sont égales (Fig. V-6).

V-1.4 Résultats pour un taux d’impureté de 100 ppm :
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Figure V-7 : Caractéristiques électriques pour un mélange contenant 100 ppm d’Azote.

106



Chapitre V Etude de I’Influence des Paramétres sur le Régime de la Décharge

2.5e+12 ~ S5e+11 18000
—— Champ électrique
Densité électronique - 16000
—— Densité ionique
2.0e+12 4e+11 Densité des métastables

14000

1.5e+12 + 12000

3e+11
10000

1.0e+12 4 8000

2e+11

6000
5.0e+11

Densité de charges (cm™)
(woyp) anbuyosje dweyn

1e+11 4000

Densité des métastables (cm'a)

0.0 A 2000

T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5

Position (cm)

Figure V-8 : Distribution spatiale du champ électrique et des densités des différentes
particules pour un mélange contenant 100 ppm d’Azote.

A un taux de 100 ppm d’Azote, nous avons représenté encore une fois sur
les Figs. V-7 et V-8, les résultats concernant les caractéristiques électriques et la distribution
spatiale des parametres internes de la décharge.

La Fig. V-7 montre que, I’augmentation du taux d’impureté de 80 ppm a 100 ppm, rend les
impulsions du courant de décharge plus étroites, leurs durées devient de plus en plus courte et
ses amplitudes augmentent au voisinage de 78 et -78 mA respectivement pour 1’impulsion
positive et négative. D’aprés les Fig. V-7 et V-8 et a ce niveau de concentration, ce type de
décharge correspond au décharge luminescente a la pression atmosphérique (déja montré
précédemment au chapitre 1V).

V-1.5 Résultats pour un taux d’impureté de 110 ppm :

La Fig. V-9 montre I’évolution des caractéristiques électriques durant la quatriéme
période de la tension appliquée, qui coincide avec le régime stable de la décharge. En
augmentant le taux d’impureté de 100 a 110 ppm, I’allure du courant de décharge reste
toujours mono-impulsionnelle par demi-cycle, ’amplitude des pics positif et négatif du
courant ne sont pas parfaitement identiques, ils sont respectivement 43 mA et -52 mA. Les
caractéristiques complétes d’une décharge luminescente, a savoir une chute cathodique
completement formée et une colonne positive elle aussi bien présente (Fig. V-10). Alors dans
ces conditions, le regime luminescent a 110 ppm est toujours conserve.
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Figure V-9 : Caractéristiques électriques pour un mélange contenant 110 ppm d’Azote.
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Figure V-10 : Distribution spatiale du champ électrique et des densités des différentes
particules pour un mélange contenant 110 ppm d’Azote.

On constate sur les Figs. V-6, V-8 et V-10 que, la densité des particules chargées augmente
légérement dans la gaine cathodique avec I’augmentation des taux d’impureté. Par contre, la
densité des métastables diminue lentement. Ce comportement est normal et s’explique par le
fait que, le processus de I’ionisation Penning contribue a la production des particules chargées
par la destruction des espéces métastables lorsque le taux d’impureté augmente régulierement.
Notant qu’a 100 ppm, il y a une contraction de 1’épaisseur de la gaine cathodique et un
élargissement de la largeur de la colonne positive.
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V-1.6 Résultats pour un taux d’impureté de 130 ppm :

Les résultats concernant, 1’évolution temporelle des caractéristiques électriques ainsi
que les distributions spatiales des densités des particules et du champ électrique, sont
respectivement illustrés sur les Figs. V-11 et V-12 pour une mixture He/N, contenant
130 ppm d’Azote. D’apres la Fig. V-11, le courant de décharge est asymétrique et apparait
sous forme d’un seul pic par alternance de la tension appliquée, 1’amplitude du pic positif est
de 9,8 mA tandis que, I’amplitude du pic négatif est 4,9 mA. Les profils de champ électrique
ainsi que les densités électronique, ionique et des métastables (Fig. V-12) sont similaires a
ceux dans le cas de 50 ppm et de méme grandeur qu’a celle d’une décharge homogéne de
Townsend (DTPA).
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Figure V-11 : Caracteéristiques électriques pour un mélange contenant 130 ppm d’Azote.
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Figure V-12 : Distribution spatiale du champ électrique et des densités des différentes
particules pour un mélange contenant 130 ppm d’Azote.

109



Chapitre V Etude de I’Influence des Paramétres sur le Régime de la Décharge

V-1.7 Résultats pour un taux d’impureté de 200 et 300 ppm :

Les résultats obtenus relatifs au taux d’Azote de 200 et 300 ppm, sont représentés sur

les figures ci-dessous :
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Figure V-13 : Caractéristiques électriques pour un mélange contenant 200 ppm d’Azote.
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Figure V-14 : Caractéristiques électriques pour un mélange contenant 300 ppm d’Azote.
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Figure V-15 : Distribution spatiale du champ électrique et des densités des différentes
particules pour un mélange contenant 200 ppm d’Azote.
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Figure V-16 : Distribution spatiale du champ électrique et des densités des différentes
particules pour un mélange contenant 300 ppm d’Azote

Contrairement a ce qui est observé precédemment pour différents taux d’impureté, a des
taux de 200 et 300 ppm de N, un courant sous forme multi-pics de quelques milliampéres est
observé pour chaque alternance de la tension appliquée. Le nombre des pics augmente avec
I’augmentation du pourcentage d’impureté dans le gaz (Figs. V-13 et V-14).

A T’instant des premiers pics du courant, on observe un champ électrique faible et ne varie pas
beaucoup. Les densités des différentes espéces de la décharge sont egalement faibles
(Figs. V-15 et V-16).
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Il faut noter qu'il existe une limite inférieure ainsi qu'une limite supérieure au taux
d'impuretés pour obtenir une décharge luminescente homogéne. Si le pourcentage d'impuretés
est trop faible (< 10 ppm), I'effet Penning sera insuffisant pour produire des électrons a faible
champ et la décharge sera incapable de s’entretenir.

Si le pourcentage d'impuretés augmente a un taux de 50 ppm, les états métastables générés ont
une durée de vie trés longue ils restent présents entre deux décharges successives. lls
produisent une émission d’électrons secondaires avant l'amorcage de la décharge suivante et
jouent un role important pour conduire la décharge vers un régime de Townsend
(préalablement démontré par F. Massines et son équipe [58]).

Dans I’intervalle de 80 a 110 ppm taux d’Azote, la décharge se convertit vers un régime
luminescent. 1l est important de noter que, les électrons piéges en quantité suffisante dans la
colonne positive, peuvent fonctionner comme des électrons germes pour que la prochaine
décharge s'amorce a un champ électrique faible, ce qui est crucial pour obtenir une décharge
luminescente (comme observeé par [51]).

Dans les deux régimes, l'ionisation doit étre ralentie par une contribution significative de
I’effet Penning.

Par contre, la structure interne de la décharge change si le pourcentage d'impureté est trop
élevé (> 200 ppm). Ce changement de comportement est di au fait que la destruction des
métastables est directement proportionnelle au taux d'impureté, autrement dit ; le nombre des
métastables diminue dans la queue du courant (c.a.d. avant le début d'une nouvelle décharge).
Dans ces conditions, la décharge est opérée dans le mode de decharge multi-pics.

V-2 Influence de la fréquence d’excitation :

Dans cette section, nous allons étudier I’influence de la fréquence d’excitation sur les
caractéristiques électriques de la décharge. Dans le cas des conditions de modélisation
définies au chapitre-IV (Tab. 1V-1), nous faisons varier la fréquence d’excitation
entre 1 et 20 kHz.
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Figure V-21 : Caractéristiques électriques pour f = 20 kHz

Pour une fréquence de 1 kHz, la Fig.V-17 montre que le courant de décharge apparait

sous forme de nombreuses impulsions rapides de quelques dizaines de milliampéres reparties
aléatoirement sur 1’alternance positive et négative de la tension appliquée. Ces résultats a
faible fréquence correspondent au régime filamentaire. Dans ce cas (claquage selon le
mécanisme de streamer), une avalanche unique croit trés rapidement et atteint une taille
suffisante pour que le champ de charge d'espace devienne de I'ordre du champ appliqué.
De plus, en raison de la grande différence entre la vitesse des ions et des électrons, un énorme
champ électrique apparait au dos de l'avalanche (c6té cathode) qui, si certains électrons
secondaires sont produits dans cette région, sont capables d'initier la propagation d'une onde
ionisante vers la cathode. Un canal ionisé mince est alors réalisé. Cette avalanche a forte
amplification ne peut généralement pas étre observée dans le cas du clagquage de Townsend
I'amplitude du champ de la charge d'espace est toujours plus faible et incomparable au champ
géomeétrique, alors I'avalanche d'électrons ne peut jamais atteindre une taille plus grande. C'est
la raison pour laquelle une décharge soit de Townsend soit luminescente est généralement la
plus susceptible d'étre observée dans ce cas.
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L’augmentation de la fréquence de 1 a 6 kHz, conduit a un régime homogeéne de Townsend
dans lequel, nous observons sur la Fig.V-18, un courant sous forme d’un seul pic de faible
amplitude par chaque demi-période de la tension appliquée.

Comme nous avons déja confirmé qu’a une fréquence d’excitation de 10 kHz, la décharge est
luminescente et le courant est symétrique (Fig.V-19). Néanmoins, nous avons constaté sur
la Fig.V-20, que la forme asymétrique de la décharge se forme lorsque la fréquence augmente
a 15 kHz. Dans lesquelles, I’impulsion positive du courant est plus grande que 1’impulsion
négative (elles sont respectivement 90 et -46 mA). Le décalage entre les pics positif et négatif
du courant augmente de plus en plus lorsque la fréquence s’éléve a 20 kHz, a titre d’exemple
la déférence entre ces pics peut atteindre 92 mA a une fréquence de 20 kHz (Fig.V-21).

Etant donné que la fréquence d’excitation détermine le temps pour que les particules chargées
puissent s’écouler entre deux décharges successives. Si cette derniere est plus grande, le
temps laissé au plasma crée pendant la premiére décharge pour détruire est plus faible, ceci
permet aux électrons restants, une contribution plus significative dans I’amorcage de la
deuxiéme décharge sous un champ électrique faible et par conséquent, une amplitude
d’impulsion négative de courant moins importante.

Ainsi, nous avons constaté que, lorsque la fréquence augmente de 10 a 20 kHz, les amplitudes
des pics du courant augmentent et les valeurs maximales de la tension gaz décroissent. Cette
décroissance de la tension d’amorgage est due a la densité des charges résiduelles. Ces
charges en nombre élevé, contribuent a accroitre 1’excitation et le nombre d’avalanche
électroniques qui auront lieu sous des tensions de plus en plus faibles.

V-3 Influence de la distance inter-électrodes :

Dans cette partie, la distance inter-électrodes, correspond a 1’épaisseur du gaz délimité
par les deux diélectriques, a été variée de 0,1 a 0,8 cm. La décharge, amorcée dans les mémes
conditions aue dans le Tab. IV-1
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Figure V-26 : Caractéristiques électriques pour
une distance de 0,8 cm

La Fig. V-22 montre le résultat des caractéristiques électriques pour une distance inter-
électrodes de 0,1 cm pendant la seconde période de la tension appliquée. Dans ce cas, la
décharge obtenue n’est pas périodique. Les formes des impulsions positive et negative du
courant de décharge ne sont pas identiques. Les variations du courant de la décharge et la
tension de gaz ne sont plus reproductibles d’une période a une autre. Pour une petite distance
inter-électrodes, ces résultats ne correspondent ni a la décharge luminescente ni a la décharge
de Townsend ou filamentaire.

La Fig. V-23 concerne la variation temporelle des caractéristiques électriques de la décharge
pour une distance inter-électrodes de 0,3 cm. On constate sur cette figure qu'a partir de la
quatrieme période, le résultat obtenu correspond au régime de la décharge homogene de
Townsend.

Bien qu'a une distance inter-électrodes de 0,5 cm, le mode symétrique de la décharge
luminescente est déja observé (Fig. V-24). En revanche, le mode asymétrique apparait si la
distance inter-électrodes s’¢leve a 0,7 cm, le courant est sous forme d’une seule impulsion par
demi-période et la différence entre les amplitudes des impulsions positives et négatives a été
clairement observée en Fig. V-25.
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L’augmentation de la distance inter-électrodes a 0,8 cm, augmente le nombre des impulsions
négatives du courant a deux impulsions et la dissymétrie du courant persiste toujours
(Fig. V-26). Il est a noter que, si la distance inter-électrodes est tres large, la zone de la
colonne positive ou la région des électrons résiduels soit suffisamment grande, qui fournit de
plus en plus délectrons supplémentaires a la prochaine décharge, empéchant ainsi, le
développement du champ électrique dans le second calquage ce qui affaiblit a son tour
I'impulsion négative suivante du courant. Donc, la transition du mode symétrique & un mode
asymétrique de la décharge est principalement provoquée par I’extension de cette région des
électrons résiduels. Ce qui est déja Observeés dans des travaux récents de Y. Zhang [132].

V-4 Influence de I’amplitude de la tension appliquée :

Dans ce paragraphe, nous allons aborder 1’étude de 1’influence de I’amplitude de la
tension appliquée sur le régime de la décharge. De la méme maniére que pour la fréquence et
la distance inter-électrodes, nous avons effectué les calculs pour les mémes conditions
du Tab. IV-1 et en faisant varier I’amplitude de la tension appliquée entre 1,3 et 2 kV.
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La Fig. V-27, représente les résultats des caractéristiques électriques pour une amplitude
de la tension appliquée de 1,3 kV. Cette figure montre que les pics du courant de décharge est
plus faible et est de lI'ordre de 2,4 et -2,4 mA. Le maximum de la tension gaz atteint 1,2 kV,
suffisamment inférieur au maximum enregistré a une amplitude de 1,8 et 1,6 kV (Figs. V-28
et V-29). Dans ce cas, la tension aux bornes du gaz est inférieure a la tension du claquage et
I’ordre de grandeur du courant de décharge est largement inférieur au cas d’une décharge
luminescente.

On observe sur la Fig. V-30 pour chaque alternance, si I’amplitude de la tension appliquée
augmente a 2 kV, I’apparition des pics secondaires du courant. La premiére impulsion
principale du courant est beaucoup plus grande que la seconde. L’amplitude du pic principal
est d'environ 100 mA, tandis que le second pic est de ’ordre de 15 mA. La formation des
phénomenes multi-impulsions est due au fait que, I'amplitude de la tension appliquée excede
Iégerement la tension de claque du gaz soit 2 kV. Tandis que, 1,8 kV est suffisante pour le
claguage d'hélium. Il convient alors, de souligner que les impulsions de courant de décharge
gardent la méme configuration pour le demi-cycle positif et négatif.

Donc, pour initier une décharge en mode luminescent, I’amplitude de la tension appliquée doit
avoir des valeurs appropriées de telle maniere que, la valeur minimale de la tension du
claquage soit atteinte tout en évitant 1’aspect multi-pics du courant.

V-5 Influence de la capacité des diélectriques :

Parmi les paramétres qui ont une influence sur les caractéristiques électriques de la
décharge, la capacité des diélectriques solides. La décharge est amorcée dans les mémes
conditions précédentes, nous avons fait varier la valeur de la capacité équivalente Cgys des
deux diélectriques, en agissant sur la permittivité relative du matériau diélectrique.

S
Sachant que : Cy = 808r-¥, avec e, est I’épaisseur de chacun des diélectriques solides. Nous
d

avons choisi de varier la permittivité relative du matériau diélectrique avec 5, 7, 9 et 15. Ceci
donne respectivement les valeurs de la capacité : 26,56 pF, 37,19 pF, 50,04 pF et 83,4 pF.
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Figure V-31 : Caractéristiques électriques pour Figure V-32 : Caractéristiques électriques pour
Cys= 26,56 pF Cgs= 37,19 pF pF
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Figure V-33 : Caractéristiques électriques pour Figure V-34 : Caractéristiques électriques pour
C¢s= 50,04 pF Cus= 83,4 pF

Les Figs. V-31 et V-32 représentent respectivement les profils de variations des
caractéristiques électriques de la décharge a une capacité de 26,56 pF et 37,19 pF. D’apreés les
résultats, la décharge obtenue est du mode de Townsend, avec des amplitudes de courant de
I’ordre de milliamperes et des durées de plusieurs microsecondes.

Nous constatons sur les Figs. V-33 et V-34, que les profils des caractéristiques électriques
correspondent au régime luminescent de la décharge, avec des amplitudes de courant de
plusieurs dizaines de milliamperes et des durées des impulsions courtes.

Nous avons remarqué ainsi, pour chaque régime de décharge (Figs. V-31 et V-32) et
(Figs. V-33 et V-34) que I’amplitude des pics positifs et négatifs du courant augmente avec
I’augmentation de la capacité, tandis que les maximums de la tension gaz diminuent. Ceci est
dd a une augmentation de la charge déposée sur les facades internes de chacun des
diélectriques solides durant I’impulsion du courant. Ces charges a leurs tours, engendrent une
tension mémoire opposée qui fait diminuer la tension gaz.

V-6 Conclusion :

Durant cette section, nous avons tenté de définir clairement les conditions dans
lesquelles la décharge luminescente dans un mélange gazeux He/N, apparait par opposition a
d'autres régimes de décharge tels que, Townsend, filamentaire ou autre régime intermédiaire.
Les résultats ont montré que, pour initier une décharge luminescente a la pression
atmosphérique, les conditions doivent étre adéquates de telle fagon que le choix des grandeurs
soit optimiseé et cohérent.

En général, les domaines de variation des parametres qui conduisent a un régime luminescent
sont :

- le pourcentage d’impureté d’Azote dans le gaz doit étre dans un intervalle limite, soit entre
80 et 110 ppm. Donc une quantité appropri¢e d’impuretés permet de maintenir 1’équilibre
entre la perte d’électrons et leur production par I’ionisation directe et Penning.
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- Une fréquence de 10 kHz est bien adaptée, I’augmentation de celle-ci & 15 kHz et plus
favorise 1’aspect asymétrique du courant de décharge en mode luminescent de la décharge.

- Des amplitudes optimales de la tension appliquée allant de 1,6 4 1,8 kV.

Ces deux derniers parameétres imposent respectivement le temps laissé aux électrons et aux
particules excitées pour disparaitre et 1’efficacité du drainage des électrons entre deux
impulsions de courant successives.

- La distance inter-électrodes doit étre suffisante et au voisinage de 0,5 cm.

- En fin, la capacité équivalente des diélectriques solides doit étre comprise entre 50 et 83 pF.
Celle-ci contrdle le nombre des charges déposées sur les interfaces internes des diélectriques
solides pendant I’amorgage de la décharge.
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CONCLUSION GENERALE

L'objectif de ce travail était en premier lieu, de développer un modéle numérique d’une
décharge luminescente dans un mélange Hélium/Azote a la pression atmosphérique, ensuite
nous avons exploité les résultats issus de ce modéle pour comprendre les mécanismes

physiques responsables de I’établissement de ce type de décharge.

La décharge a été modélisée dans un mélange He-N, en adoptant le modele fluide basé
sur I'nypothese de lI'approximation du champ électrique local.
En raison de 1’évolution rapide des phénoménes physiques dans le plasma et le fort couplage
entre les équations de transport des particules et I'équation de Poisson, nous avons choisi un
pas de temps de calcul de I'ordre nanoseconde. Les calculs ont été rendus possibles dans un
temps de calcul raisonnable en utilisant un schéma numérique inconditionnellement stable, il
s’agit du schéma implicite de la méthode des différences finies en introduisant le schéma
exponentiel de Sharfetter et Gummel pour les équations des flux.
A titre comparatif avec d'autres approches, nous avons montré que notre code numérique était
capable de reproduire 1’évolution de la décharge.

Nos résultats de simulation indiquent que, I’introduction des espéces métastables dans le
modeéle et la prise en compte de I’impureté de 1’azote dans le gaz joue un réle majeur. Ces
deux facteurs sont responsables de l'ionisation Penning. Cette réaction chimique se produit a
de faible champ électrique, permet une ionisation lente du milieu favorisant un claquage de
Townsend. Ce processus permet d'éviter la localisation de la charge d'espace a l'origine de la
décharge filamentaire et aider a produire plus de particules chargées et maintenir la décharge.
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Les résultats obtenus pour le courant de la décharge refletent bien le comportement
d'une décharge luminescente (présence d’un seul pic de courant par demi-période). Une
structure du champ électrique ainsi que des densités électronique et ionique pendant le
calquage est similaire a ceux d'une décharge luminescente a basse pression. Cela confirme
que sous certaines conditions, un régime de décharge luminescente dans I'hélium peut
apparaitre a la pression atmosphérique.

La présente étude a demontré que le claguage du gaz se fait sous un champ faible, la
décharge est alors obtenue par génération successive d’avalanches qui se développent en des
temps relativement longs est de 1’ordre de microsecondes. Une chute cathodique commence a
se former puis a se contracter jusqu’au maximum du courant de la décharge. Cette contraction
ainsi que 1’¢largissement de la colonne positive permet de maintenir 1’autoentretien de la
décharge malgré la chute de la tension aux bornes du gaz. Apres le maximum du courant, la
division de I’espace gazeux en différentes régions caractérisant le régime luminescent persiste
pendant que la largeur de la chute cathodique augmente lentement. L’observation du courant
résiduel au moment de I’inversion de polarité de la tension du gaz, est essentiellement
d’origine électronique et s’est avérée primordiale pour que la décharge soit stable, elle indique
qu'une densité résiduelle d’électrons reste piégée dans la zone de la colonne positive jusqu’au
moment de I’amorcage de la décharge suivante qui sera suffisante pour initier un nouveau
claquage du gaz a I’alternance suivante. Ce claquage se fait & un faible champ de telle maniére
gu'a chaque alternance de la tension appliquée, la seconde décharge est conditionnée par les
conséquences de la décharge précédente et a son tour, conditionne la décharge suivante. Ceci
constitue I’une des conditions d’obtention du régime luminescent.

Une étude en fonction des différents paramétres tels que, le taux d’impureté de Ny, la
fréquence, la distance inter-électrodes, I’amplitude de la tension et la capacité équivalente des
diélectriques solides a été effectuée et a permis de mettre en évidence, I’influence de leur
variation sur le régime de la décharge. Les résultats de simulation effectuée dans I’Hélium
avec différents taux d’Azote (10 a 300 ppm) indiquent que :

Un pourcentage insuffisant d'impuretés d'azote dans le gaz, ne conduit a aucun claquage, le
courant s’annule et la décharge ne s’amorce plus. Par contre, si le taux d’impureté dépasse
certaines limites, les métastables seront épuisés dans 1’espace gazeux et la décharge transite
vers un autre régime. Donc des pourcentages d’impureté bien adaptés sont nécessaires a
I’obtention d’un régime luminescent.

A l'instar de I'impureté, les autres parameétres conditionnant la DLPA et leur choix en terme
quantitatif, a été déja expose au cours du cinquieme chapitre.

Malgré ces résultats encourageants, un grand nombre d’inconnues subsistent au niveau
des parametres physiques adoptés dans le modéle. Par exemple, la connaissance des
paramétres de transport électroniques et ioniques (coefficients d’ionisation et d’excitation,

vitesse de dérive, coefficients de diffusion, ...) devrait étre améliorée. Nous avons supposé
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que I’ensemble de paramétres Suscités soient constants ou dépendent uniquement du rapport
E/N (approximation du champ électrique local), ce qui est une approximation grossiére dans
les régions ou regnent un champ électrique élevé correspondant a une variation spatiale tres
rapide ou dans les régions proches des électrodes. Une description mathématique plus
rigoureuse du fonctionnement de la décharge consisterait a introduire 1’équation de 1’énergie
¢lectronique (troisiéme moment de 1’équation de Boltzmann) dans notre mode¢le. Dans ce cas,
les paramétres de transport ne dépendront plus du champ électrique, mais seront fonction de
I’énergie. Par ailleurs, la valeur du coefficient d’émission secondaire utilisée (émission
¢lectronique sous I’impact des ions ou des métastables) est relativement arbitraire, dans le cas
de parois diélectriques, elle dépend fortement de 1’état électrique de la surface qui évolue de
maniere continue au cours du temps.
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