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Introduction

Les technologies plasmas connaissent depuis les années 1970/80 un considérable essor dans le
domaine des traitements de surface. De nombreuses €tudes réalisées a partir de réacteurs de
nitruration ionique ont montré 1'intérét et I'efficacité de tels procédés. Plusieurs laboratoires
ont alors développé de nouveaux axes de recherches dans le but de modifier, d'améliorer et

surtout d'optimiser ces techniques en vue de leur application industrielle.

Aujourd’hui encore, beaucoup de détails concernant les interactions physico-chimiques dans le
plasma ou avec les surfaces ne sont pas bien compris et l'utilisation des procédés plasma
s'appuie encore sur une large base de connaissances empiriques. Il est donc nécessaire, dans le
but d'optimiser les procédés plasma et de concevoir des réacteurs, d'avoir une meilleure
connaissance des mécanismes physiques et chimiques se déroulant dans le plasma de
décharge, et de mieux comprendre leur synergie. Mais la complexité des phénomeénes nous a
montré que les études expérimentales ne pourront, a elles seules, suffire a connaitre totalement
les processus de base. C'est pourquoi, le recours a une étroite collaboration entre l'expérience

et la modélisation s'avere étre indispensable a toute recherche dans ce domaine.

Ce travail s'inscrit dans le cadre des recherches menées sur le réacteur installé au laboratoire
de physique des milieux ionisés et applications de I'universit¢é H. Poincaré de Nancy. Les
travaux menés il y a quelques années sur ce réacteur par J. Bougdira et B. Petit ont montré
que l'utilisation d'une décharge diode pulsée améliore le traitement de nitruration par rapport
au procédé en décharge continue. Un programme de recherches expérimentales développé par
G. Henrion et R. Hugon visant a analyser le plasma afin d'obtenir des diagnostics précis et
fiables a été engagé depuis plusieurs années. Il est étroitement couplé a une étude numérique
sur 1’établissement des décharges dans des plasmas froids hors-équilibre. C'est cette étude qui

fait 'objet de ce mémoire.



Avant de rentrer plus en détail dans la présentation du travail de modélisation, nous
présentons dans le premier chapitre quelques rappels sur les décharges diodes et nous
décrivons le systéme expérimental en place au laboratoire ainsi que les résultats

expérimentaux obtenus.

Le but du second chapitre est une comparaison des différents modeles numériques utilisés
pour simuler une décharge diode et leurs domaines d'utilisation respectifs y seront notamment

précisés.

Le chapitre suivant expose le point de départ de notre étude ainsi que les modifications que
nous y avons apportés. Il s'agit d'un modele fluide monodimensionnel permettant de traiter
I’évolution temporelle des plasmas de décharge hors équilibre. Puis nous présentons les
premiers résultats que nous avons obtenus a l'aide de ce modele. Ils fournissent 1'évolution
spatio-temporelle de la décharge lors de la phase d'amorcage, plus précisément pour des temps
allant de O a 10 ps. Une premiére comparaison avec les résultats expérimentaux exposés dans

le premier chapitre terminera ce chapitre.

Compte tenu des problémes mis en lumiére lors de la confrontation entre les résultats
expérimentaux et numérique du chapitre précédent, il s'est avéré nécessaire d'améliorer la
modélisation des processus d'ionisation au coeur de la décharge. Le quatriéme chapitre décrit
donc les améliorations apportées au modele précédent afin de mieux prendre en compte les
différents mécanismes d'ionisation. Nous avons donc mis au point un code a deux populations
d'électrons:

- des électrons lents présents sous la forme d'une fonction de distribution

maxwellienne.

- des électrons trés énergétiques présents sous la forme d'un faisceau monoénergétique.
Nous terminons ce chapitre en comparant les résultats expérimentaux et ceux obtenus a l'aide

de ce nouveau modele sur les premiers temps de la décharge.

Dans la plupart des modélisations des décharges basse pression, on considére le gaz porteur
homogene en densité et température. Or dans ce type de décharge, I'un des effets importants et
longtemps négligé, parce que difficilement observable ou considéré comme peu important de

par ces conséquences, est la perturbation du milieu gazeux porteur résultant du transfert



d'énergie thermique des particules chargées vers les particules neutres. Le cinquiéme chapitre
présente le mo-déle que nous avons développé. Il permet I'étude de la dynamique du gaz
porteur couplé au modele électrique a deux populations d'électrons ce qui fournit une
description auto-cohérente de la décharge. Nous montrerons que 1'étude des inhomogénéités
de température et de densité de gaz montre I'importance de la prise en compte du gaz porteur

afin d'obtenir une structure de décharge similaire a 'expérience.

L'ensemble de ces résultats met en évidence les améliorations apportées a la compréhension
des plasmas pour la nitruration en régime continu ou pulsé. De plus, ce travail montre la
nécessité de poursuivre ces recherches et de les compléter afin d'obtenir une modélisation
numérique prenant en compte:

- les interactions plasma-surface.

- I'évolution des différentes espéces actives présentes dans le plasma.
Par ailleurs, le code que nous avons développé est également bien adapté a la modélisation
des décharges de type radio-fréquence.

Ces considérations sont développées dans la rubrique "Conclusion et perspectives”.
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Chapitre A

PRESENTATION GENERALE

I - INTRODUCTION

La nitruration est un traitement thermochimique permettant I'amélioration des propriétés
mécaniques des substrats traités (résistance aux frottements, a la corrosion, amélioration de la

dureté ...).

1l existe plusieurs procédés de traitement de nitruration:
- la nitruration par bains de sels qui consiste a plonger les pi€éces a traiter dans un bain
de cyanure et d'isocynanure de potassium ou de sodium.
- la nitruration en phase gazeuse obtenue par dissociation catalytique de 1'ammoniac.

- la nitruration par voie plasma.

Le troisiéme procédé, apparu dans les années 70, est maintenant largement utilisé dans les
milieux industriels. En effet, les deux premiers types de traitement sont régis par les lois de la
thermodynamique des systémes en €quilibre alors que l'avantage premier d'un plasma réside
dans son déséquilibre thermodynamique, la température €lectronique y étant généralement trés
supérieure a la-température des particules neutres ou a celles des ions. La réactivité, c'est a
dire la création des espeéces actives, est alors plus importante que dans les traitements

classiques.

Une étude comparative M entre les deux premiers procédés et la voie plasma montre que
celui-ci présente beaucoup d'avantages:

- une plus grande propreté.



- la possibilité de contrdler le procédé suivant les applications envisagées.
- une faible consommation de gaz.
- une faible production de résidus polluants.
Par contre, le cofit encore important représente le principal désavantage de ce type de

traitement.

De nombreuses recherches ont été réalisées sur des plasmas d'azote pour nitrurer des
échantillons de fer ou de matériaux divers. La nitruration par voie plasma en régime continu
présente quelques inconvénients:
- La possibilité de transition locale du régime de décharge anormale vers le régime
d'arc, synonyme de destruction de I'échantillon et du traitement réalisé.
- L'échantillon étant placé au .potentiel cathodique, il regoit un flux d'ions accélérés
dans la chute cathodique qui pulvérise le substrat (sputtering). Il y a donc compétition
entre la phase de nitruration et la pulvérisation.
- La température de 1'échantillon est couplée a la puissance plasma: bien que la plasma
participe au chauffage de I'échantillon, une température précise de traitement impose, 2

pression donnée, les conditions électriques (courant-tension), d'ou une limitation sur

les conditions.

Différentes études “» P ont permis de mettre en évidence les espéces réactives pour le
traitement de nitruration. L’azote atomique N et I’azote moléculaire dans son état
électronique fondamental vibrationnellement excité N,( X,v) sont généralement reconnues
responsables de ce type de traitement. L'observation et la mise en évidence de la durée de vie
suffisamment longue de ces espéces actives ont permis le développement de nouveaux

générateurs fonctionnant en régime de post-décharge spatiale ou temporelle.

Post-décharge spatiale:

La création des especes actives se fait a I'aide d'une décharge créée entre deux é€lectrodes en
régime continu ou par excitation micro-ondes. L'échantillon est placé hors de la décharge,
dans le flux du gaz sortant (post-décharge spatiale). Les especes chargées sont confinées par le
champ électrique de la décharge alors que les espéces neutres viennent frapper I'échantillon et

participer au traitement.



Les résultats obtenus avec ce type de réacteur sont trés intéressants. Toutefois, on peut
signaler deux handicaps majeurs pour cette méthode: la transposition de ce type de réacteur a
un niveau industriel ne semble pas aisée, surtout pour des traitements de pieces de dimensions
assez conséquentes ou de géométries complexes. D'autre part, le chauffage de la piéce a
nitrurer étant totalement découplé du plasma, il est nécessaire d'utiliser un chauffage annexe

(cofit plus important).

Post-décharge temporelle:

Ce réacteur est tout a fait similaire a un réacteur de traitement par plasma continu, ce qui
présente l'avantage d'une transposition aisée en milieu industriel. La différence essentielle
provient de la polarisation appliquée entre les deux électrodes: dans ce cas, on applique une
tension en forme de créneau. Il y a donc alternativement une phase d'allumage (décharge) et
une phase d'extinction (post-décharge temporelle). L'idée de base de ce type de traitement est
de créer les especes actives lors de la phase de décharge afin de pouvoir les utiliser pendant la
phase de post-décharge, tout en limitant les effets de pulvérisation de I'échantillon.

Il est a noter que 1'on peut utiliser une partie de la puissance fournie pendant la décharge pour

chauffer 1'échantillon.

Il nous parait nécessaire pour bien comprendre ces différents type de générateurs de rappeler
quelques notions fondamentales sur les différents type de décharge et la structure spatiale

d'une décharge de type diode.

II - PROPRIETES DES DECHARGES [ (°)- 16 7]

Les décharges dans un gaz a basse pression que l'on peut observer lorsqu'on applique une
différence de potentiel entre deux électrodes peuvent étre répertoriées a partir d'une
caractéristique courant-tension (figure A-1). Elle montre les différents régimes stables de la
décharge. En agissant sur la différence de potentiel appliquée, on peut faire varier le courant

sur des valeurs allant de 10™'® 2 quelques dizaines d'Ampéres.

* Les zones I et II correspondent aux décharges non autonomes. La décharge ne peut étre
entretenue que sous l'effet d'une source extérieure (effet photoélectrique ou thermoélectrique

6



sur la cathode, rayonnement ...). Si cette source est coupée, la décharge s’éteint. Sous 1’effet
d’une tension inférieure au seuil Vg, un faible courant électrique (inférieur a 1019 A) circule

dans le circuit.

* La zone III constitue la décharge de Townsend. Les especes chargées peuvent alors se
multiplier suivant deux processus :
- Les électrons accélérés par le champ é€lectrique vont créer par collision avec les
particules neutres des paires électrons-ions (émission primaire). Ce phénomeéne de
multiplication €électronique est caractérisé par le premier coefficient de Townsend o.
- Les particules bombardant la cathode ont suffisamment d’énergie pour provoquer
I’extraction d’un nouvel électron (émission secondaire), caractérisée par le second
coefficient de Townsend 7y . Le coefficient y représente la probabilité pour qu'un ion
frappant la cathode émette un électron. Il dépend de plusieurs facteurs comme la nature

des ions, de la surface de la cathode, de son état de surface, de I’énergie des ions ...

La décharge devient autonome lorsque la relation suivante est vérifiée :
y(exp(od)—1) =1 [o-1]
ol d est la distance inter-électrodes.
Un électron émis par la cathode donne, gréce a I’émission primaire, (exp(ad)—1) ions qui a
leur tour produisent par bombardement sur la cathode y(exp(od)—1) électrons, c’est a dire si
la relation précédente est vérifiée, un nouvel électron. La décharge est alors autoentretenue et
la source extérieure d’ionisation du gaz qui était nécessaire dans les zones I et II n’est plus

indispensable a I’entretien de la décharge.

* La zone IV correspond aux décharges subnormales. L'ionisation du gaz devient efficace
grace a l'importance croissante de la charge d'espace. Le champ électrique se confine dans la

région cathodique et la tension nécessaire a I'auto-entretien de la décharge diminue.

* La zone V constitue les décharges luminescentes normales. La tension de décharge est quasi
constante lorsque le courant augmente. Le phénoméne provient de l'augmentation de la

surface de la cathode participant a la décharge.



* Lorsque toute la surface de la cathode participe a la décharge, la tension croit en fonction du

courant (zone VI), ce qui caractérise les décharges luminescentes anormales.

* Les zones VII et VIII correspondent aux régimes de décharges d'arc. Ces régimes sont
caractérisés par l'apparition d'effets thermiques importants: le gaz et les électrodes sont
fortement chauffés. Les €lectrons sont principalement émis par effet thermoionique. La

tension nécessaire a l'entretien de la décharge devient trés basse (quelques dizaines de Volts).

Pour la nitruration, seules les décharges luminescentes sont intéressantes. Les décharges a plus
faible courant manquent de réactivité tandis que les régimes d'arc entrainent généralement une

détérioration de 1'échantillon. Dans la décharge luminescente, seule la zone anormale nous

permet de contrdler la puissance appliquée dans le plasma.

A Décharges non autonomes - Décharge auto-entretenues
Décharges sombres ) : Décharges : . Décharges
< . i > <>

) i luminescentes . ' d'arc

I ©om . m . IV VvV VI VI ' VI

Collection simple | Collection ' Décharge de:subnormale Anormdle] Zone de | Arc
avec . Towsend  (zone de ) transition
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o +Y.
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Figure A-1 : Caractéristique schématique courant-tension
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III - STRUCTURE DE LA DECHARGE !4 B 161171

L'aspect général d'une décharge luminescente (figure A-4) est une succession de zones
sombres et lumineuses qui dépendent de la pression, de la tension appliquée et de la nature du
gaz. Partant de la cathode, on rencontre dans une décharge anormale les régions suivantes:

- I'espace sombre d'Aston.

- le lueur cathodique.

- I'espace sombre cathodique.

- la lueur négative.

- I'espace sombre de Faraday.

- la colonne positive.

- I'espace sombre anodique.

- la Jueur anodique.

L'espace sombre d'Aston est une zone étroite située au contact de la cathode. Elle est
caractérisée par la présence d'électrons émis par la cathode ayant une €énergie encore trop
faible pour permettre I'excitation du gaz, traduisant l'absence de luminosité de cette zone. Ces
€lectrons sont ensuite rapidement accélérés par le champ €lectrique intense régnant au
voisinage de la cathode. Ils gagnent suffisamment d'énergie pour exciter les molécules et les
atomes du gaz. Une premiére zone lumineuse se forme, il s'agit de la lueur cathodique. Mais
trés rapidement 'énergie des €lectrons, toujours accélérés par le champ électrique, dépasse la
valeur associée au maximum de la section efficace d'excitation du gaz. Ils arrivent ainsi dans
I'espace sombre cathodique ou ils acquiérent assez d'énergie pour ioniser le gaz et se
multiplier. Ces trois premiéres zones constituent la chute cathodique et se caractérisent par la

présence d'une charge d'espace positive.

La lueur négative, région la plus lumineuse, est une zone o le champ électrique est quasi
nul. C'est dans cette zone que les €lectrons viennent perdre leur énergie, soit par ionisation ou
par excitation du gaz. On y distingue ] généralement trois groupes d'électrons suivant leur
énergie:

- Les électrons primaires: Emis par la cathode lors du bombardement ionique, ils sont

accélérés dans la chute cathodique et n'ont pratiquement pas subi de collisions



inélastiques. Ils possédent une énergie de l'ordre de eV, ou V. est la chute de potentiel

cathodique.

- Les électrons secondaires: Ils résultent directement de l'ionisation du gaz par les

électrons primaires. Leur énergie varie de quelques eV a quelques dizaines d'eV .

- Les électrons ultimes: Ils proviennent de la thermalisation des €lectrons secondaires

par collisions inélastiques. Leur énergie est de l'ordre de quelques dixiemes d'eV a

quelques eV . Ce sont les plus nombreux.

Types d’électrons primaires secondaires ultimes
énergie (eV) 250 7.3 0.6
densité électronique (cm™) 5x10° 5x10’ 4x10°

Tableau T-1 : Ordres de grandeur de I'énergie et de la densité des électrons dans la lueur

négative (Hélium, 1 Torr) 4

Les électrons primaires sont responsables de I'existence et de la longueur de la lueur négative.
Sa longueur est a peu pres égale a la distance nécessaire pour ralentir les électrons d'énergie

eV_ (libre parcours moyen de thermalisation). Elle dépend donc a la fois de cette énergie et de

la densité du gaz porteur.

A la fin de la lueur négative, la présence d'un champ électrique croissant dans l'espace
sombre de Faraday permet de réaccélérer les €lectrons ayant perdu leur énergie. Ils peuvent
ainsi de nouveau exciter et ioniser le gaz: la colonne positive apparait (zone lumineuse de
champ électrique constant de valeur beaucoup plus faible que dans la chute cathodique). Dans

cette zone, la charge d'espace est nulle. Il y a équilibre entre les différents processus.

En se rapprochant de l'anode, une charge d'espace négative se forme. Elle caractérise la chute
anodique qui comporte généralement une zone sombre (espace sombre anodique) et une zone

faiblement lumineuse (lueur anodique).
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Figure A-2 : Longueur de la lueur négative en fonction

du potentiel cathodique '”

L'observation de toutes ces zones ne peut se faire que si l'espace inter-€lectrodes est assez
grand. Si on diminue petit a petit cette distance, on observe la disparition progressive de la
chute anodique, de la colonne positive et de l'espace sombre de Faraday. La chute cathodique
et la lueur négative sont toujours présentes car elles sont nécessaires a l'entretien de la

décharge. Les mémes phénomenes peuvent étre observés si a distance inter-électrodes

constante, on diminue la pression.
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IV - DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Dans ce paragraphe, nous allons décrire I'ensemble du dispositif expérimental mis en place au
laboratoire et destiné a produire et caractériser le plasma. Ce dispositif permet une recherche
des parameétres optimaux de la nitruration en décharge DC pulsée. La premiére partie décrit le

type de réacteur utilisé tandis que la deuxieéme indique les différents diagnostics ainsi que

leurs résultats.

4.1 - Réacteur de traitement

* [’enceinte a décharge
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La figure A-4 représente le réacteur utilisé au laboratoire. L’enceinte a décharge est en acier
inoxydable, de forme cylindrique de 30 cm de diameétre et 35 cm de hauteur fermé par deux
platines. La cathode (3), reliée a la haute tension, est constituée d’un disque en fer pur de 50
mm de diametre et de 10 mm d’épaisseur. Elle est posée sur une piéce isolante et entourée
d’alumine (4). L’ensemble est placé a I'intérieur d’un support inoxydable laissé au potentiel
flottant et fixé sur un bouclier conique en cuivre (6). Un trou percé sous I’échantillon permet
de loger un thermocouple (5) a un millimetre de la surface de la cathode. Celui-ci est coiffé
d’un tube en quartz fermé a son extrémité de maniere a I’isoler de la haute tension.

Deux hublots en quartz (7) permettent I’analyse du plasma par spectroscopie d’émission. Un
passage coulissant est disposé sur la platine supérieure, il permet I’exploration de toute la
zone inter-électrodes de la décharge par une sonde électrostatique (2) ou par une fibre optique
pour la spectroscopie d’émission résolue dans l'espace. Le déplacement de ce passage est
assuré par deux moteurs pas a pas. Un deuxiéme passage coulissant supporte 1’anode (1). Il

permet de relier I’anode a la masse et de modifier la distance entre les deux €lectrodes.

* .’alimentation de la décharge

VA

tq { pd

temps

Figure A-5 : Tension appliquée aux électrodes

La cathode étant reliée a la haute tension, le générateur peut délivrer deux types de régimes :
- soit un régime continu pouvant atteindre 2500 Volts au maximum pour un courant de
I’ordre de 300 mA.
- soit un régime pulsé (tension de type créneau périodique : figure A-5). Dans ce cas, le

générateur fonctionne ‘en tout ou rien’. Il délivre pendant un temps #,, appelé temps de
14



décharge, une tension continue puis pendant un temps #,s, appelé temps de post-
décharge, une tension nulle. Il existe donc alternativement dans le plasma des phases
d’allumage ou les especes actives sont créées et des phases d’extinction ou les elles sont
utilisées (si elles posseédent des durées de vie suffisamment longues). Deux nouveaux
parametres viennent donc s’ajouter aux parametres habituels d’une décharge diode. Le
temps de décharge doit étre suffisamment long pour créer assez d’espéces actives, le
temps de post-décharge doit étre assez long pour réduire la pulvérisation mais est limité
afin d’éviter une consommation totale des espéces rendant ainsi le réamorgage plus
difficile. Leurs influences respectives sur le traitement de surface ont été étudiés par J.

Bougdira[I et plus récemment par R. Hugonm].

4.2 - Diagnostics

Nous allons maintenant présenter les différents diagnostics qu'il est possible d'utiliser au
laboratoire afin de caractériser le plasma pulsé d'azote de ce réacteur. Nous insisterons plus
particulierement sur le diagnostic des grandeurs particuliérement utiles pour la comparaison
avec les résultats des différents modeles développés lors de ce travail.
Les moyens de diagnostics utilisés au laboratoire sont les suivants :

- mesures courant-tension de la décharge.

- mesures par sonde €lectrostatique.

- mesures par spectroscopie d’émission.

Mesures courant-tension de la décharge

La tension est mesurée a l'aide d'une sonde d'oscilloscope ayant une résolution de 1'ordre de la
micro-seconde. La mesure de courant est réalisée grace a une sonde a effet Hall. L'emploi de
ce systéme permet une mesure non perturbatrice. Il posseéde une résolution de 1ps.
La figure A-6 montre 'oscillogramme obtenu pour les conditions d'expérience suivantes:
-P=14Torr, U=615 Volts
- Fréquence 18.62 Hz

- Temps de décharge 0,5 ms, temps de post-décharge 53,1 ms.
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Figure A-6: Oscillogramme

Mesures par sonde électrostatique
Le diagnostic par sonde électrostatique permet d'avoir accés aux variations spatio-temporelles

des grandeurs caractéristiques du plasma telle que la densité électronique n,(x,f) ou la

température €lectronique 7, (x,1).
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Figure A-7: Evolution de la densité électronique n, et de I'énergie moyenne
des électrons <€> le long de 'axe de la décharge.

16



La figure A-7 représente I'évolution suivant I'axe de la décharge de la densité électronique n.
et de I'énergie moyenne des électrons <e> pour les conditions suivantes:

- Décharge dans 1'azote

-P =1 Torr, U= 1200 Volts, I = 50 mA

- La cathode constitue l'origine spatiale (z = 0) et la distance

interélectrodes est de 8 cm.

Mesures par spectroscopie d'émission
Le dispositif expérimental (fibre optique avec déplacement asservi, monochromateur ...) est
présenté figure A-8. Il permet d’obtenir I’évolution spatio-temporelle des intensités des raies

émises par le plasma avec une résolution spatiale de I’ordre de 3 mm et un pas de temps de 1

us.
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Figure A-8 : Dispositif expérimental pour la spectroscopie d'émission
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Les raies choisies sont celles émises par le premier systeéme négatif ( Sy, , raie a 391.4 nm) et
le deuxieme systeme positif ( Sy, , raie a 337.1 nm). Ces deux systémes correspondent aux

transitions suivantes :

Sta) : N3 (B’Z:,v) - N3 (X221 v")+hv [0-2]

(Szp) : N,(CI,,v) = N, (BT, v")+ hv [0-3]

IIs proviennent de la désexcitation radiative de I'état B de l'ion N, pour le premier systéme

négatif et de 1'état C de la molécule d'azote pour le deuxiéme systéme positif. H. Coitout '*) a

réalisé une synthese des différents processus conduisant a l'excitation de ces deux états. Nous

rappelons ici les peuplements possibles de ces deux états, a savoir Cde N, et Bde N, .

# Créations de l'état N;(B’S )
- par excitation électronique de la molécule d'azote
N,(X,v)+e — Ny(B)+2e” [0-4]
La section efficace de cette réaction est donnée figure A-9. Elle posséde un seuil de 18,5 eV.
- par excitation de I'ion N5 dans son état fondamental
* par impact électronique
Ny +e = Ny(B)+e [o-5]
La section efficace de cette réaction est donnée figure A-10. Elle posseéde un seuil de 3,17 eV.
* par collisions avec les métastables
N3 +N, - Ny(B)+N, [o-6]
vu le faible taux de métastables, Anketell ') considére cette réaction comme négligeable.
* par collisions avec I'azote moléculaire vibrationnellement excité
Ny +N,(X,v>12)—> N3(B)+Ny(X,v') [o-7]
- A partir d'un état métastable intermédiaire
Par exemple, on peut donner comme réaction de ce type:
Ny(A)+e = N5(B)+2e” [o-8]
N,(A'TI, )+e” — N3 (B)+2e” [0-9]

Les seuils de ces deux réactions sont respectivement 12,5 eV et 10,5 eV.
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Dans les conditions expérimentales appliquées, l'espace interélectrodes est quasiment rempli
par la lueur négative. Donc, en phase de décharge, le peuplement de 1'état B de I'ion N3 est

da principalement a l'impact €électronique suivant les réactions [0-4] et [o-5]. Par contre, en
post-décharge, les €lectrons énergétiques sont rapidement thermalisés et le seuil élevé (18,5
eV) de la réaction [0-4] laisse a croire que ce peuplement devient négligeable. R. Hugon a

montré que les deux peuplements possibles en post-décharge sont I'excitation par impact

électronique a partir de Iion N; [0-5] dans son état fondamental et les collisions entre

N3(X)et Ny( X,v>12) [0-7].

* Créations de N,(C°II, )
- par excitation électronique de la molécule d'azote
Ny(X)+e — No(CIl, )+ e [o-10]
La section efficace de cette réaction est donnée figure A-11. Elle posséde un seuil de 11 eV.
- par réaction de pooling
N,(A)+N,(A)— No(CT1, )+ N,(X) [o-11]

Cette équation montre un fort couplage entre les cinétiques des états A et C.

O [ g e
0 50 100 150 200
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Figure A-9: Section efficace d'excitation ") de N3 ( B) suivant

laréaction No(X,v)+e” = N3(B)+e +e”
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Le choix de ces deux raies provient de leur intensité importante dans les différentes zones de
la décharge. En effet, le premier systeme négatif émet fortement dans la lueur négative tout en
étant quasiment inexistant dans la colonne positive. Ceci est di principalement a la forme de
sa section efficace d’excitation (figure A-9) qui posseéde un seuil proche de 19 eV avec un
maximum pour des énergies allant de 50 eV a 250 eV. La grande majorité des électrons
présents dans la colonne positive ont des énergies inférieures au seuil de peuplement du
premier systeme négatif. Ce systeme est donc trés faiblement peuplé dans cette zone. Par
contre, le second systéme positif posséde une section efficace (figure A-11) trés piquée avec
un seuil de peuplement de 11 eV, ce qui permet d’observer ce systéme en lueur négative (avec
une intensité cependant plus faible que pour le premier systéme négatif) mais également en
colonne positive.

L’observation de ces deux raies permet de bien visualiser les différentes zones présentes dans

la décharge, et plus précisément de montrer I’existence ou non d’une colonne positive.

4.3 - Observations expérimentales

Nous présentons ici les résultats de 1'étude de I’évolution de ces raies d’émission en fonction
du temps de décharge pour une fréquence fixe de 18.62 Hz (soit t; + #,4 = 53.6 ms). La
pression du gaz d’azote est fixée a 1.4 Torr (186 Pa). Les temps de décharge prennent les
valeurs suivantes : 0.5 ms, 1 ms, 5 ms et 10 ms. Le temps de post-décharge diminue donc
lorsque le temps de décharge augmente mais il reste toutefois suffisamment long dans le cas
des temps de décharge de 0.5 ms et 1 ms pour obtenir les mémes conditions de réamorcage

chaque début de cycle.

Temps de Temps de Température
Fréquence ) ) Tension Courant

décharge | post-décharge de la cathode | Courbes

(Hz) (Volts) (mA) .
tq (Ms) Ipa (MS) G
18.62 0,5 53.1 615 165 50 A-12
18.66 1 52.6 608 175 60 A-13
18.66 5 48.6 660 145 110 A-14
18.62 10 43.6 710 112 150 A-15
Tableau T-2
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Figure A-12 : Evolution spatio-temporelle des intensités du premier systéme négatif et du

deuxieme systéme positif (U=600V,P=14 Torr, Ty = 0.5 ms, Tpa = 53.1 ms)
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La premiére remarque que I’on peut faire sur ces résultats expérimentaux est que I’impédance
2 U ; .
de la décharge Z = ri augmente avec la durée de la décharge.

Grace a I’émission du second systéme positif, on peut visualiser les différentes zones
lumineuses de la décharge. En particulier sur la figure A-11, on peut distinguer une zone
fortement lumineuse prés de la cathode : la lueur négative puis une zone sombre et enfin une
zone de plus faible luminosité mais de valeur constante. De plus, proche de I’anode, il existe
une remontée de I’intensité.

Quand a elle, la courbe du premier syst¢me négatif montre clairement I’expansion de la lueur
négative au cours de I’impulsion.

Dans le cas d’une durée d’impulsion égale a 1 ms, les observations faites précédemment sont
encore valables.

Pour une durée de décharge de 5 ms (figure A-13), la colonne positive a disparu sous I’effet
de I’expansion de la lueur négative vers 1’anode.

Enfin pour une durée de décharge de 10 ms, I'espace interélectrodes est essentiellement
constitué par la lueur négative.

En conclusion, ces courbes montrent que la structure de la décharge est fortement influencée

par la durée de la phase d’allumage. Ceci est dii aux conditions de réamorcage différentes.

V - CONCLUSION

Nous avons tout d'abord présenté les caractéristiques et la structure spatiale d'une décharge

utilisée pour la nitruration par voie plasma.

Le dispositif expérimental ainsi que les diagnostics utilisés sont ensuite décrits. Il s'agit
essentiellement de la spectroscopie d'émission et de mesure par sondes de Langmuir. Les
sondes ont pefmis l'accés aux parametres é€lectriques de la décharge (Tension, courant, ...)
alors que la spectroscopie nous a permis de mesurer les intensités lumineuses de certaines

raies d'émission.

On s'apercoit rapidement que chercher les conditions optimales pour ce type de réacteur a

plasma pulsé n'est pas chose facile. Il est donc nécessaire de coupler a I'expérience une



modélisation numérique de ce réacteur. Le chapitre suivant présente donc tous les modéles

numériques existants pouvant simuler une décharge diode.

Les résultats obtenus a I'aide des diagnostics par I'équipe du LPMIA vont étre confrontés, dans

les chapitres a venir, aux simulations numériques.
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Chapitre B

MODELISATION DES DECHARGES

I - INTRODUCTION

Les travaux de modélisation " sur les décharges diodes utilisées en traitement de surface sont
nombreux, toutefois aucun d'entre eux n'a pu prendre en compte l'ensemble des phénoménes
mis en jeu. En effet, une description compléte de ce type de réacteur doit reposer sur
I’association de plusieurs modeles :
- un modele électrique permettant une bonne description du couplage entre les
phénomeénes de transport des particules chargées (€lectrons, ions) et le champ
€lectrique.
- un modeéle thermique ou hydrodynamique décrivant I’évolution du gaz porteur a
I’intérieur de I’enceinte.
- un modele chimique décrivant I’interaction et I’évolution des concentrations des
différentes espéces actives présentes dans le plasma.
- un modele des réactions de surface permettant d’évaluer les vitesses de dépot et de

gravure sur I’échantillon.

Le modele complet, représenté figure B-1, est encore trop complexe a mettre au point. C’est
pourquoi, en fonction de 1'objectif de la modélisation, on peut retirer un ou plusieurs modeles.
Le modele électrique peut étre considéré comme le noyau principal de la modélisation, et
beaucoup d’auteurs se sont limités a ce seul modele pour décrire leur décharge. Les autres
modeles peuvent étre vus comme des modules supplémentaires afin d’améliorer la

modélisation.



Modele électrique

Evolution du gaz Taux de création des
porteur especes actives

Modele thermique

Modéle chimique

Nature et flux des especes vers
I’échantillon

Modele des réactions
de surface

l

Composition des couches
Vitesse de dépot et de gravure

[2]

Figure B-1 : Schéma d’un modele complet de réacteur

Nous allons étudier tout d’abord les différents modeles électriques existants puis nous
décrirons plus brievement les modéles thermique et chimique. Les modéles des réactions de

surface ne faisant pas partie de notre étude, ils ne seront pas développés ici.

I1 - MODELES ELECTRIQUES

La modélisation €lectrique d’un plasma hors équilibre thermodynamique dans une décharge
luminescente anormale basse pression (de I’ordre du Torr) nécessite de décrire le couplage
entre les phénomeénes de transport des particules chargées et le champ électrique. En fait, les
différents coefficients de transport d'un modéle macroscopique dépendent du champ électrique
qui lui dépend directement de la charge d’espace. Il faut donc pour une bonne description

avoir autocohérence entre ces différents phénomenes.
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Au niveau microscopique, le transport des particules chargées est parfaitement bien décrit par
I’équation de Boltzmann :

L ¥, s+arn V. =[]
8[+W.V,f+a(r,r).wa_ 81‘ collision [B_I]

L'équation [B-1] est une équation de continuité dans I’espace des phases position-vitesse

(r,w) pour les fonctions de distribution f(r,w,#) des différentes particules présentes dans le

-

s
plasma sous 1’effet : - des forces extérieures a(r,t)=——

- des collisions électron-neutre ou ion-neutre.

—
Dans une décharge luminescente, la charge d’espace modifie le champ E qui agit sur les
fonctions de distributions électronique et ionique. Pour déterminer a chaque instant le champ

électrique, on couple aux équations de Boltzmann pour chaque espéce, I’équation de Poisson :
V,-E=—[(f,~ f.)dw=—(n,~n,) [B-2]
80 80

f;et f,sont respectivement les fonctions de distribution pour les ions et les électrons.

n et n,les densités ioniques et électroniques.

Ainsi le modeéle idéal pour décrire ce type de décharge serait formé d’une équation de
Boltzmann [B-1] pour chaque espéce de particule présente dans le plasma couplées 2
I’équation de Poisson [-2].

Ce qui donnerait le systéme d'équations suivant:

(. | . (af }

SrHw, v . "'“(”}V“’f 0t/ cottision

a + W, V f - a(?’ f) V f ar collision [B-3]
- e £

Vr :—80 J(f,"fe )dw=80(n£‘_ne)

La résolution d’un tel systeme [[-3] est extrémement difficile et n’est pas toujours nécessaire.

C’est pourquoi nous sommes amenés, suivant les conditions et le niveau de précision requis, a
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faire des approximations simplificatrices des phénoménes mis en jeu, permettant ainsi de
passer a une description macroscopique. Ces approximations conduisent généralement a
distinguer deux grandes catégories de modeles physiques : modeles microscopiques, modeéles
macroscopiques (ou fluides). Nous verrons par la suite que pour la modélisation électrique, le
choix entre une approche microscopique et une approche macroscopique dépendra

essentiellement de la gamme de pression ol I'on se situe.

2.1 - Modéles microscopiques

2.1.1 - Résolution directe de I’équation de Boltzmann

Cette méthode peut étre utilisée pour calculer la fonction de distribution électronique et
permet en principe la résolution de I’équation de Boltzmann dans I’espace des phases complet
(3 dimensions dans 1’espace des positions, 3 dans I’espace des vitesses).

Si les variables de position et de vitesse peuvent étre séparées, la fonction de distribution ne
dépendra plus que de la vitesse (a une position et un temps donnés). Elle pourra ainsi s’écrire
sous la forme d’une fonction de distribution en vitesse F(w).

Une technique généralement appliquée en I’absence de champ magnétique est de développer

F(w) en une série de polynémes de Legendre.

F(w)= Y F,(w).P,(cos8) = Fy(w)+ F,(w)cosf +... [B-4]
k

ou @ refléte I’anisotropie de la fonction de distribution.

L’équation de Boltzmann se transforme alors en une série d’équations dépendant chacune
d’un F,(w). Dans la plupart des cas, on s’arréte aux deux premiéres qui sont fonction de
F,(w) qui représente la partie isotrope de la fonction de distribution et de F (w).

Cette méthode a été utilisée ces derniéres années dans le cas de décharge DC par Rockwood

S.D.® et Ferreira C.M.1
Pitchford L.C. et Phelps A.V."®) ont discuté de limportance de tous les termes d'ordre

supérieur.
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2.1.2 - Modéles particulaires

Les modeles particulaires constituent la principale approche microscopique de la modélisation
électrique. Dans ce type de modele, on représente I’ensemble des ions ou des électrons par un
nombre fini de super particules. On suit la trajectoire de chacune des particules dans I’espace
des phases. D’apreés 1’équation de Boltzmann, le mouvement des particules est influencé par la
présence du champ €lectrique et par les collisions.

L’intégration des équations du mouvement couplées a I’équation de Poisson est effectuée
grace aux méthodes ‘Particle in Cell’ (PIC)W. La détermination des termes sources dus aux
collisions €lectron-neutre ou ion-neutre est faite a I’aide de la méthode statistique de Monte

Carlo!,

Ces méthodes ont permis de simuler numériquement de fagon trés satisfaisante des décharges
de type RF ou DC mais elles sont généralement assez gourmande en temps de calcul, ceci
pour deux raisons :
- Dans ces types de décharge, les méthodes utilisées sont explicites, ce qui oblige a
prendre un pas de temps assez petit devant la période plasma électronique afin de
pouvoir réévaluer correctement le profil du champ électrique. Ce probleme n’est pas
important pour des plasmas de densité moyenne (10* a2 10° cm™) mais devient
inacceptable dans des régions type lueur négative ou la densité électronique peut

atteindre 10" cm™.

- La méthode de Monte Carlo étant une méthode statistique, sa précision n’augmente
qu’en fonction de la racine carrée du nombre d’événements. Il faut donc pour obtenir
une statistique correcte traiter un nombre de collisions assez €levé (par exemple il faut
simuler quelques millions de collisions par cm.torr de décharge pour obtenir la fonction

de distribution en énergie et position).

2.2 - Modéeles fluides

Dans un modele fluide, on ne cherche plus a caractériser les particules présentes dans le
plasma par leur fonction de distribution mais par des grandeurs moyennes telles que la
densité, la vitesse moyenne ou I’énergie moyenne ... Pour ce faire, on remplace 1’équation de
Boltzmann par ses premiers moments dans I’espace des vitesses. On obtient ainsi apres
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multiplications successives par / I'équation de continuité, par mw 1’équation de transfert de la
quantité de mouvement et par Emw‘l équation d’énergie.

Les différents modeles fluides sont obtenus en prenant soit un, deux ou trois moments de
I’équation de Boltzmann. Mais il faut cependant faire deux remarques :
- L’équation de Boltzmann étant équivalente a une infinit€ d’équations de moments, il
faut donc faire différentes hypothéses sur les moments d’ordre supérieur pour fermer le
systeme.
- Les termes associés aux collisions entre les différentes espéces de particules sont
évalués en supposant connue la forme de la fonction de distribution des particules
(maxwellienne, de Druyvesteyn ...). Pour obtenir une bonne description de ces termes, il
faudrait pouvoir faire évoluer la fonction de distribution électronique suivant la région
ou l'on se situe. De facon plus précise elle devrait passer d'une distribution

monocinétique dans la région cathodique & une distribution thermique dans la colonne

positive.

Nous allons maintenant détailler les différents modeles fluides utilisés pour le gaz d'électrons

ainsi que les hypotheses généralement employées. Un modele d'ordre est généralement

suffisant pour les ions.

2.2.1 - Modéle d’ordre zéro

On I’obtient en ne considérant que le premier moment de I’équation de Boltzmann c’est a dire

I’équation de continuité pour chaque espéce de particules :

on -

—+V.nu=S -5

- [B-5]
6t1 n= jf(r, w,t)dw est la densité de particules.

— -+
nu= Iw.f(r, w,1)dw est le flux macroscopique de particules.

S = I(i} dw est le terme de collision incluant tous les processus
coll.

ot

inélastiques (ionisation, attachement, recombinaison...)



Un grand nombre d’auteurs®™ ® ont utilisé ce modele en y joignant des hypothéses
complémentairés :
- La diffusion est négligée.
- On suppose qu’il y a équilibre local entre le champ électrique et la cinétique des
particules (A.C.L.). C’est a dire que le gain d'énergie des particules sous l'effet du
champ électrique est compensé localement (dans l'espace et dans le temps) par les
pertes dues aux collisions. Il en résulte que les propriétés de transport des particules
(mobilité, coefficient de diffusion, fréquences moyennes de collision ...) ne dépendent
que de I’intensité du champ électrique réduit local E/P .

- Le seul terme de création pris en compte est I’ionisation S =S, .

On obtient ainsi que :
nu=nV s (E/P)=ny, (E/P)E [B-6]
S:‘z = naiz.cq(E/P)Vd.eq(E/‘P)ou Si‘z = nv:’z.eq(E/P) [B-'?]

ou V.. Ky &,,€tV,,, sont respectivement la vitesse de dérive, la mobilité, le coefficient

2.6q iz.eq
d’ionisation de Townsend et la fréquence d’ionisation de la particule en régime d’équilibre.
Ce type de modele ne peut pas décrire convenablement le gaz €lectronique dans des régions de
la décharge comme la lueur négative ou la colonne positive, car la diffusion y joue un role

fondamental.

2.2.2 - Modéle d’ordre 1

Pour rendre plus réaliste ce systéme , on peut lui adjoindre le second moment de 1’équation de
Boltzmann (I’équation de bilan de quantité de mouvement) obtenu en I’intégrant dans I’espace

des vitesses apres multiplication par mw. Ce qui nous donne :

—‘5’(";"“) +V.(mu )+ VP - nq“E’:jﬁ(%] dw [B-8]

coll.
= = - = - =
ou Pest le tenseur de pression cinétique, P =nm| w—u |®| w—u

Pour fermer ce systéme, il nous faut de nouvelles hypothéses. Les plus couramment utilisées

sont :
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=

mu)

_ d
- on néglige le terme de dérive temporelle (HT, ce qui implique que la variation

du flux par unité de temps doit étre tres inférieure a la fréquence de collision. Ceci est
beaucoup plus valable pour les ions que pour les électrons car leur mobilité est plus
faible.

- on néglige I’énergie de dérive devant I’énergie thermique. Cette hypothése est vraie
dans la lueur négative car dans cette zone, I’énergie de dérive est quasiment nulle. Par
contre dans la zone cathodique, les électrons primaires (issus du bombardement de la
cathode par les ions) sont accélérés dans la gaine par le fort champ électrique et ont
donc des vitesses tres orientées. L’énergie de dérive de ces électrons est donc du méme
ordre de grandeur que I’énergie 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 devient :
nu=nV,—V.(nD) [3-9]

— f——
ou la vitesse de dérive V, et le tenseur de diffusion D peuvent étre obtenus dans le cadre de

I’approximation du champ €lectrique local (A.C.L.)

Beeuf!'” a utilisé ce modéle en régime stationnaire dans une géométrie bidimensionnelle pour
décrire une décharge continue dans I'hélium a une pression de 1 Torr.

Ce type de modele utilisant I'hypothése de I'équilibre local ne peut donner une représentation
correcte des processus d'ionisation dans la décharge, plus particulierement 'ionisation due aux
€électrons primaires qui gagnent leur énergie dans la chute cathodique (ou régne un fort champ

€lectrique) et la dépose sous forme de collisions inélastiques dans la lueur négative.

2.2.3 - Modéle d’ordre 2

Pour améliorer cette description des phénomenes d'ionisation, on peut ajouter aux équations
de continuité et de transport de la quantité de mouvement une équation de bilan d’énergie,
obtenue en multipliant I’équation de Boltzmann par I'énergie totale puis en I’intégrant dans

I’espace des vitesses.
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PE 5 (neu)s ¥ (Fa)-naki=-V0+ [zm(L) av 10y

coll.

ol éest le flux de chaleur

<y m N R
=—||w—ul| w—u| fdw
6= {(w-i)w-) 5
Pour fermer ce systéme, on utilise généralement les hypothéses suivantes!' ' (12 (131, [141. 1151 .

- -
- le terme de flux de chaleur est négligé 0 =0.

- I’énergie thermique est grande devant I’énergie de dérive.

- le tenseur de pression cinétique est isotrope P = nkT1. Ceci n’est pas correct pour les
électrons présents dans la chute cathodique car ils possedent dans cette zone des

vitesses trés orientées.

Le troisitme moment de I'équation de Boltzmann va nous permettre d'obtenir 1'énergie
moyenne des €lectrons, le terme source d'ionisation de I'équation de continuité ne dépendra

plus du champ électrique local E/P mais de I'énergie moyenne des électrons: S, =n,v, (E).

€ 1z

Ceci consiste donc a supposer que toutes les grandeurs moyennes ne dépendent que de
I’énergie moyenne locale des électrons (Approximation de I’énergie moyenne locale A.E.L.).

Cette hypothese est raisonnable dans la colonne positive d’une décharge luminescente mais
n'est plus valable dans la région cathodique. Dans cette zone, I’ionisation dépend
principalement de la queue de la distribution et ne peut donc étre correctement décrite a 1’aide

de I’énergie moyenne qui est déterminée principalement par les électrons froids.

2.2.4 - Modéle a deux populations d’électrons

Dans ce type de modele fluide, la fonction de distribution €lectronique est divisée en deux
parties :

- Les électrons froids du plasma forment le corps de la fonction de distribution et
sont traités grace a 1’approximation du champ électrique local ou de I'énergie
moyenne locale. Ils sont donc décrits a I’aide des deux ou trois premiers moments
de I’équation de Boltzmann.

- Les électrons rapides forment quant a eux un faisceau monoénergétique et sont

donc décrits par une équation de continuité et une équation d’énergie.
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Ce type de modele surestime la pénétration des €lectrons rapides ainsi que leur ionisation dans
la lueur négative mais il donne néanmoins des résultats physiquement raisonnables. Ce

modele sera plus amplement décrit dans le chapitre D.

2.3 — Modéle hybride fluide - Monte Carlo

Dans les modeles fluides a une ou deux populations d’électrons, la principale difficulté pour
obtenir une bonne modélisation du plasma est de trouver une description réaliste des différents
mécanismes d’ionisation. Les différentes approximations A.C.L. ou A.EL. ne sont
physiquement acceptables que dans la colonne positive alors qu’un modele a deux populations
d’électrons a tendance a surestimer I’ionisation dans la lueur négative.

Une solution 2 ce probléme a été développée depuis quelques années. Elle consiste a utiliser
un modele hybride : Le modele est toujours constitué de deux populations d’électrons mais le
terme source d’ionisation des électrons rapides sera calculé a 1’aide de la méthode de Monte
Carlo, en connaissant I’évolution spatio temporelle du champ électrique grace a 1’équation de
Poisson.

Ce type de modgle hybride fluide — Monte Carlo a été utilisé par Dalvie!' et par Surendra'”)
afin de décrire une décharge luminescente monodimensionnelle entre deux €lectrodes planes.
Fiala!"® I’a, quant a lui, utilisé pour la modélisation bidimensionnelle d’une décharge

luminescente basse pression dans I’argon.
2.4 - Conclusion

La modélisation électrique de la décharge repose donc sur deux catégories de modéles
numériques: les modeles microscopiques et les modéles macroscopiques. On peut aisément
choisir entre ces modéles suivant les conditions de la décharge: les modeles microscopiques
seront beaucoup mieux adaptés pour des conditions de décharge basse pression (inférieure au
dixieéme de Torr) alors que les modeles fluides seront utilisables pour des pression plus

élevées correspondant aux régimes trés collisionnels.
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III - MODELES CHIMIQUE ET THERMIQUE

3.1 - Modéle chimique

Généralement, un modele chimique est constitué d'un systéme d'équations de continuité
décrivant chacune l'évolution des concentrations de chaque espéce (i), chargée ou non,

présente dans le plasma.

%+V(nﬁ)zs,.+g [B-11]

ou V est la vitesse du gaz porteur.
S.est un terme source incluant la production d'espece (i) :
- par impact €lectronique sur une autre espece.
- par réactions entre deux autres especes.
P est un terme de perte de I'espéce (i) incluant la production d'une autre espéce:
- par impact €lectronique sur lI'espéce (i).

- par réactions entre l'espéce (1) et les autres espéces.

Il faut remarquer que l'ensemble des équations pour les espéces non chargées constitue
I'équation de continuité du gaz porteur si l'on couple un modele chimique avec un modéle
thermique.

Capitelli"® s'est servi de ce modéle en négligeant le gradient spatial. I est couplé A une
résolution directe de I'équation de Boltzmann pour déterminer la fonction de distribution en
énergie des électrons et la densité des états vibrationnels dans un gaz d'azote en supposant le

champ électrique réduit E/N constant (similaire a des zones de colonne positive).

3.2 - Modéle thermique ou hydrodynamique

Ce modele permet de décrire 1’évolution du gaz porteur (gaz électriquement neutre) a
I’intérieur de I’enceinte. Il se compose généralement des 3 équations de la mécanique des
fluides (équations de conservation de la densité, équation de Navier-Stokes et bilan d’énergie)
plus une équation d’état (généralement 1’équation des gaz parfaits) permettant ainsi de

calculer en chaque point et a chaque instant la vitesse d’écoulement, la densité, la température
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et la pression du gaz porteur. Dans le cas d’un gaz faiblement ionisé, elles peuvent s’écrire
sous la forme :

- équation de conservation de la densité

%W.(Nﬁ’):o [B-12]

- équation de conservation de la quantité de mouvement (équation de Navier-Stokes)

ImNV) = oo

= +V-(mNV)V V.P+V.T+C [B-13]
- équation d’énergie
(98 — — - = —r -> = - = =
EJrv.(g;v'): . Q+V-(V-P)+V-(V-T)+ ®, [B-14]

by = = == —_
Pest le tenseur de pression cinétique (P=NkT1), T le tenseur des contraintes visqueuses, C

le terme de transfert de quantité de mouvement des particules chargées vers les particules

neutres, Q le flux de chaleur résultant du gradient de température et @, le terme source
d'injection d'énergie.

. . . d
Ce type de modele a été utilisé en régime stationnaire (—=0) par J.L Marchand®” pour

ot
modéliser les plasmas diodes dans la nitruration, en post décharge spatiale, des échantillons
d'acier. Il couple en effet une description électrique de la décharge (utilisant un modéle fluide
d'ordre 1) avec une modélisation de la cinétique chimique (production de N et N»(X,v)) mais

aussi une modélisation thermique sans injection d'énergie.
- CONCLUSION

La modélisation d'une décharge basse pression utilisée pour le traitement de surface est trés
délicate. Il faut pouvoir, suivant les objectifs que 1'on s'est fixé, choisir entre les différents
modeles (€lectriques, thermique, chimique, de réaction de surface). Parmi ceux-ci, le modele
électrique est toujours nécessaire, il constitue le noyau fondamental de toute modélisation
d'une décharge. Suivant les conditions d'utilisation, on adoptera un modéle microscopique ou

macroscopique.
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Par rapport aux autres modeles (chimiques ou de réaction de surface) que I'on peut considérer
comme des modules optionnels a prendre en compte suivant la finalité de la modélisation, le
modele thermique est, quant a lui, un module nécessaire si I'on veut obtenir une description
satisfaisante de la décharge. Le milieu gazeux porteur ne peut plus étre considéré comme un
gaz homogene en densité et en température. L'évolution des technologies informatiques nous

permet maintenant de coupler sans problémes le modele €lectrique (microscopique ou fluide)

avec un modele thermique.

Les conditions d'utilisation du réacteur en place au laboratoire nous imposent de prendre un
code fluide pour la modélisation électrique de la décharge. Le chapitre suivant décrit de fagon
détaillée le modele utilisée ainsi que les résultats obtenus. Un modele thermique ainsi que son

couplage avec le modele €lectrique seront développé dans un chapitre ultérieur.
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Chapitre C

MODELE A UNE POPULATION D’ELECTRONS

I - INTRODUCTION

Le premier modele utilisé au laboratoire pour décrire ce type de décharge a été élaboré a
partir du code fluide développé par P. Bayle et son équipe (1. 12831 141 p Bayle a utilisé ce
code afin de pouvoir modéliser la chute cathodique et visualiser 1'évolution temporelle de
celle-ci lors de l'amorcage et de la création de la décharge pour des pressions de l'ordre du
Torr dans 'azote et de quelques dizaines de Torr dans le CO,. Nous l'avons adapté afin de
modéliser I'ensemble d'une décharge luminescente pulsée dans l'azote.

Ce code appartient au groupe des modeles fluides d’ordre 2. Il s’agit d’un modele
unidimensionnel qui décrit le comportement des particules chargées (électrons, ions) dans le
champ électrique local. II se distingue des autres modeles de ce type en essayant de prendre en
compte l'état de déséquilibre des électrons en modulant leur fonction de distribution en
fonction de leurs positions. Les termes sources d'ionisation et d'excitation dépendent non

seulement du champ électrique local E/P mais aussi du gradient spatial de la densité

" : e
€lectronique ™
Le traitement des €lectrons est basé sur la résolution des 3 premiers moments de 1’équation de
Boltzmann tandis que les ions supposés en équilibre thermodynamique avec le champ, ne
satisfont qu’a une équation de continuité et une équation de mobilité€. L’ensemble est couplé a
I’équation de Poisson pour obtenir le profil de champ électrique.

Le gaz est considéré comme faiblement ionisé (taux d’ionisation de 1'ordre de 10'6) et sa
température est uniforme et reste constante au cours du temps.

Les équations a résoudre du modele fluide seront présentées dans la premiére partie de ce

chapitre. La deuxiéme partie sera consacrée a une comparaison entre les résultats numériques

et les mesures spectroscopiques données dans le chapitre précédent.

43



IT - MODELE PHYSIQUE

2.1 - Equations de conservation de la densité

Les équations de continuité pour les électrons et les ions peuvent s’écrire :

- pour les électrons :

on, on,u

s =S, 1)
- pour les ions :

on, on.u

ol §;, est le terme source d’ionisation

u, et u, représentent respectivement les vitesses axiales des électrons et des ions.

Dans ces équations, nous avons négligé les termes de pertes par recombinaison dissociative

ainsi que les termes de transport radial. Ces hypotheéses seront justifiées par la suite.

Les temps caractéristiques de la diffusion ambipolaire (de 1’ordre de quelques dizaines de
millisecondes), extrait de RAIZERP!, sont nettement supérieurs a notre temps d’étude
(quelques microsecondes). Nous avons donc négligé les pertes par diffusion ambipolaire dans

toutes nos équations.

Dans une situation de non équilibre avec le champ €lectrique local (A.C.L.), I’énergie gagnée
par les électrons n’est pas perdue instantanément par collision. Il existe un temps (ou une
longueur) de relaxation pour obtenir I’équilibre entre 1’énergie gagnée et les pertes
collisionnelles. Cette relaxation est fonction du champ électrique mais aussi des gradients
présents dans l-a décharge. L’hypothése d’équilibre local avec le champ électrique ne permet

plus de déterminer convenablement les coefficients de transport associés aux phénomeénes

collisionnels.

Le terme source d’ionisation S, s’exprime par :

S.(T,,n,,N)= erej:ci:(e)w(e)fL(e)ds [v-3]
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La section efficace d’ionisation o,(e) de la molécule d’azote est tirée des travaux

expérimentaux de L.J. Kieffer'®. Elle est représentée figure C-1.

Nous l'avons approchée par quatre segments de droite afin de pouvoir l'intégrer plus
facilement.

0 sie<156 eV
2.986x107 (¢ - 15.6) 5i156 eV <£<100 eV
0, (€)=4-2675x10"(¢ —1042.06) si 100 eV < £ <500 eV
~1.06x107* (¢ —186792)  si 500 eV <& <1000 eV

—24x107*(e-483333)  si€21000 eV

o, (107'% cm?)

0,0 ' " ; " ; 1 . — == ; L ; e
0 500 1000 1500
Energie (eV)

Figure C-1 : Section efficace d’ionisation'® de N "

La fonction de distribution en énergie des électrons f, (€) est celle donnée par Lucas :

el 1 o
fL(S):fo(E)eXP[— oE a; dﬁ} [y-4]

ou f,(&)est la distribution maxwellienne de température 7, correspondant

a la solution stationnaire en 1’absence de gradient.
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Elle permet de mieux décrire le caractére non hydrodynamique de la décharge pour les

Z . 2 5 1 on ;
électrons car elle inclut, outre une dépendance en 7, , une dépendance en ——=. On obtient
n

o

¢

ainsi en utilisant la fonction f;(€) un terme source S, similaire a celui calculé a I’aide d’une

fonction de distribution maxwellienne si ’on remplace dans f,(e) la température

; ; ; : T,
électronique 7, par une température effective 7, :—T‘?-W-n
1+ —=—=
en,E ox

2.2 - Equations de conservation de la quantité de mouvement

Pour les électrons :

L’équation de conservation de la quantité de mouvement est utilisée dans une situation de
non équilibre avec le champ électrique local pour calculer la vitesse électronique. Elle est
obtenue a partir du second moment de I’équation de Boltzmann :

JP
=+ w(%) dw [y-5]

coll.

d(m,n,u,) o d(mn u’) B

e £ .8

ot ox

en,E—

* P, représente la pression du gaz d’électrons. Ce gaz €tant supposé parfait, P, vérifie

I’équation P, =n,kT,ou T, représente la température électronique.

* jw(—) dw représente le terme de transfert de quantité de mouvement par
coll.

ot

collisions élastiques ou inélastiques.

En injectant I’équation de continuité dans cette équation, elle devient :

du, ~du, _eE 1 P, 1 i) 8 )
3t+u"'3x_mr m,n, 8x+mn'[w(8t i " [r-6)

coll. ¢

Expression du terme de transfert de quantité de mouvement par collisions :

Pour déterminer I’opérateur de transfert de quantité de mouvement par collisions, on se sert de

son expression dans le cas d’une situation d’équilibre avec le champ électrique local en
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remplagant la température €lectronique d’équilibre 7, ,, par la température calculée a I’aide de

I’équation d’énergie.

En considérant cette approximation (A.C.L.), ce terme peut s’écrire sous la forme :

ou v, représente la fréquence de collisions élastiques et n’est fonction que du champ électrique
réduit E/N . La contribution des collisions inélastiques est négligeable devant celle des

collisions €lastiques.

La fréquence de collision v, est liée a la mobilité électronique u, par :

(E/N)—‘i 1 _ e 1
v, m i (E/N)mp (y(T,,)

e

(7]
)

ou la relation E/N =y/(7,, ) est extraite des travaux expérimentaux de Bayle et al?,

E/P=y(Te)

800 = S .

- o)}

o o

o o
T T

E/P (V.em™.Torr™)
N
o
o
l Ll

0 NSNS R .
0 5 10 15
Te (eV)

Figure C-2 : Relation entre le champ réduit E/P et la température électronique 7,

Dans notre cas, les électrons ne sont pas en équilibre avec le champ électrique local. Nous
utilisons les mémes expressions en nous servant de la température électronique déduite de
I’équation d’énergie. Le terme de transfert de quantité de mouvement par collision devient

donc :
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) v (1)

L’équation d'évolution de la quantité de mouvement pour les €lectrons devient :

(4 (4

x %E& m

c

ou du, e | T, | S,
b [Eﬂn_?} u,— uv,(w(T)) [v-8]

¢ ¢

Pour les ions :
Les ions sont supposés en €quilibre avec le champ électrique local. Leurs vitesses peuvent

donc étre calculées a partir du champ électrique :
E
u,=H, ; [v-9]

ol 1, représente la mobilité réduite des ions positifs (1, =2000cm>V ' s Torr)
Il est a noter que nous avons négligé la diffusion des ions dans cette équation. Cette hypothése

sera justifiée par la suite.

2.3 - Equation de conservation de I’énergie

L’équation de conservation de I’énergie se déduit a partir du 3™ moment de I’équation de
Boltzmann.
Pour les électrons, elle s’écrit :

on,m,€ : on,m,u,€
or o

5 Ry, 11 z[i]
= enu E~— +j2mw - m”_a’w [y-10]

* Nous supposons que I’énergie thermique est grande devant I’énergie de dérive donc &

-1

représente I’énergie interne massique du gaz électronique : € = )

¢

* Le terme de flux de chaleur est négligé : Q0 =0

1 g 5 T i
% I-z—mwz (%) dw représente le terme de transfert d’énergie par collisions élastiques

coll.
ou inélastiques.

En se servant de I’équation de conservation de la densité électronique, cette équation devient :
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ot e ox n ox ot

€ €

A IR L TR W 4 IV PR Ye
2 nw 2 ol 2n

e

ot la température €électronique 7, s’exprime en eV.

Expression du terme de transfert d’énergie par collisions :

onTu
£=0 et ——%=0) et stationnaire
B et

€lectrons sont en équilibre avec le champ électrique. L’énergie gagnée par les électrons est

Dans le cas d’

instantanément perdue par collisions.

On obtient :

neuE=> 3rs. —j— (—] dw
coll.
ue=Vd(E/N)

ou V, est la vitesse de dérive €lectronique.

; T T T T T T T T T T T T T T T

t
o
o

74

5.0x10

4.0x10

Ty 3.0x107
£

&)
=~ 2.0x10

7
" :

1.0x107 }

O j R | S S SV,
0 50 100 150 200
E/P (V.cm™.Torr™")

Figure C-3 : Vitesse de dérive électronique V, en fonction du champ électrique réduit E/P

Le terme de transfert d’énergie par collisions dans une situation d’équilibre avec le champ

électrique local s’écrit donc :

1 (o 3
szw [&LH dw=T,S, ~nV,(E/N)E
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En opérant d’une maniére similaire a celle employée pour le terme de transfert de la quantité
de mouvement par collisions, le terme de transfert d’énergie par collisions dans le cas non
hydrodynamique est évalué a partir d’une situation d’équilibre en déterminant le champ

¢électrique et la vitesse de dérive en fonction de la température €lectronique dynamique.

L’équation de conservation de 1’énergie s’écrit alors :

or, a1 _2[ . 19(nTu)
or e ox 3{%8_:1” ox _W(TL)VJ(W(T;))j‘ [y-12]

2.4 - Calcul du champ électrique

Le profil du champ électrique dans I’espace interélectrodes est déterminé grice a I’équation de
Poisson :

JdE e
g:g(n,r—nf) [y-13]

d
ol le champ €lectrique E doit vérifier la condition : V,; = L E(x)dx

avec  V, potentiel appliqué aux électrodes

d distance interélectrodes

2.5 - Conditions aux limites

- A la cathode :
Le bombardement ionique de la cathode provoque I'émission d'électrons. Le flux d'électrons
quittant la cathode est donné par la relation:
(nfu" ) Cath, = ‘}/‘i (n"' u, )Cm‘h. ['Y- 14]
ol ¥,est le coefficient d'émission secondaire de Townsend (y,=5.10%)

La température de ces €électrons est fixée a 1 eV.
- A l'anode :

'anode sert de collecteur pour les électrons, aucun ion ne peut l'atteindre donc:

nimm."e = 0 [,Y_ 15]
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2.6 - Conditions initiales

La densité des particules chargées est égale a 10° em™, ce qui correspond approximativement
a la densité de ces particules dans le milieu ambiant. Le champ électrique posséde un profil
constant dans I’espace interélectrodes égale au potentiel divisé par la distance interélectrodes.

En I’absence de charge, ce profil se justifie bien.

2.7 - Méthode numérigue de résolution

La résolution numérique de ces équations est rendue difficile par I'absence de termes diffusifs.
Nous avons donc opté pour un schéma centré aux différences finies utilisant la technique
F.C.T. (Flux Corrected Transport) proposé par Boris et Book!”. Cette méthode permet de
supprimer les effets de la diffusion numérique.

La discrétisation des équations, le schéma de transport ainsi que la méthode de correction de
flux F.C.T. sont présentés dans les annexes A, B et C.

L'espace inter-€lectrode (d = 4 cm) est divisé en N cellules identiques. Dans notre cas, nous

avons choisi N=160, ce qui correspond a un pas d'espace Ax = 0,25 mm.

Le choix d'une méthode explicite nous impose de prendre un pas de temps At suffisamment

petit pour satisfaire aux critéres de convergence. La condition de stabilité C.F.L. (HES 5)

permet de déterminer ce pas de temps. On obtient Az=510"""s.

III - RESULTATS ET COMPARAISON AVEC L'EXPERIENCE

Les données accessibles grace a ce code numérique sont les évolutions spatio-temporelles des

grandeurs suivantes:

- le courant de décharge I(¢).

- les densités électroniques n,(x,t)et ioniques n, (x,1).
- la température électronique 7, (x,1).

- le champ électrique E(x,?).

- les émissions du 1% systeme négatif S, (x,?) et du 2™ systéme positif S,,(x,1).
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* Validité des hypothéses faites précédemment

La figure C-4 montre une comparaison entre:
- le terme source d’ionisation §;,.
- les pertes par recombinaison dissociative S, =ow,n, ou o est le coefficient de

recombinaison dissociative™.

1 8 T T T T T T T

10

10 : . . L s . .
0 20 40
Position (mm)

Figure C-4 : Comparaison a t = 12,5 pus entre les amplitudes du terme source d’ionisation S,

(courbe continue) et du terme de perte par recombinaison dissociative (courbe en tirets courts)

pour U = 1000 Volts et P =1 Torr

Comme nous le montre la figure C-4 , le rapport entre les pertes par recombinaison
dissociative et le terme source d’ionisation est toujours inférieur a 1%, excepté en fin de chute
cathodique. De plus , un calcul rapide nous a permis d’estimer le temps caractéristique de ce
phénomene. Il est de I’ordre de quelques centaines de microsecondes, ce qui est trés supérieur
a notre temps d’étude. Il est donc raisonnable vis a vis de ces constatations de négliger ce

terme de perte dans nos différentes équations.
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* Evolution temporelle du courant de décharge I(t)

150

100

Courant (mA)

v
o
I

| I L i | E—T

0.6 Torr

2 4
Temps (us)

Figure C-5 : Evolution temporelle du courant de décharge I(t) pour U = 1000 Volts

La figure C-5 montre 1'évolution temporelle sur une durée de 8 us du courant de décharge

pour différentes pressions et une tension de 1000 Volts. Au bout de quelques microsecondes,

le terme
ot

—~% devient relativement faible, ce qui explique la quasi stabilisation du courant.

Ceci ne constitue pas réellement 1’état stationnaire de la décharge qui ne peut étre atteint

qu’au bout de plusieurs centaines de microsecondes en prenant en compte les différents

termes de pertes (recombinaison et diffusion). Nous reviendrons plus en détails sur ce point a

la fin de ce chapitre.

Pression (Torr)

Courant expérimental (mA)

Courant numérique (mA)

0.6 110 58
1.0 180 116
1.4 300 144

Tableau T-3 : Comparaison courants expérimentaux / courants numériques

" Le courant total a été évalué en multipliant la densité de courant obtenue dans les

simulations par la surface des électrodes (S = 19,635 cm?).
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Le tableau T-3 présente une comparaison entre les courants mesurés expérimentalement pour
des décharges impulsionnelles (tqy = 0,1 ms et t,g = 50 ms) et ceux obtenus a I'aide du modele
numérique au bout de 7,5 ps. Il montre une forte disparité, les courants numériques étant
nettement inférieurs a ceux obtenus expérimentalement. Cette disparité peut s'expliquer par le
fait que les densités des particules chargées déterminées numériquement sont inférieures aux
densités expérimentales (cf. figure A-7), le modele électrique adopté ici ne prenant pas

suffisamment en compte les différents mécanismes d'ionisation.

Nous présentons dans les courbes C-6 a C-23 les résultats obtenus lors de la simulation
numérique d'une décharge DC pour une tension de 1000 Volts et des pressions de 0.6 Torr,

1.0 Torr puis 1.4 Torr.

Type de traits Temps Type de traits Temps Type de traits Temps

------- 1 ps g Y 2 us B 3 us

_____ 4I'LS ssasssssannnnn Sus —— ?,5“,3

Tableau T-4 : Légende des figures C-6 a C-23

Les courbes C-7, C-13 et C-19 représentent la valeur réelle de I’opposé du champ électrique

dans I’espace interélectrodes.
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Densite electronique (cm™)
I T ]

5.0x10%_ )
1.0x10%_ i Tt T
5.0x10%_ |i
N
; ! ,_,,/ { 4_7‘“_'_',"—"‘*“—-——:
0 10 20 30 40

Position (mm)

Figure C-6 : Densité électronique (P = 0.6 Torr, U = 1000 Volts)

Densite ionique (cm™)

5.0x10°

temroy . L RS =
5.0x10%
b S
0 10 20 30

Position (mm)

Figure C-7 : Densité ionique (P = 0.6 Torr, U = 1000 Volts)
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Champ electrique (V/cm)

S000

1000
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100

Position (mm)

Figure C-8 : Champ électrique (P = 0.6 Torr, U = 1000 Volts)

Temperature electronique (eV)
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Figure C-9 : Température électronique (P = 0.6 Torr, U = 1000 Volts)
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1°" systeme negatif (u.a.)

0.0010
0.0008 |
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I L 1 L | 1

0.0004
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N ] ]
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Position (mm)

Figure C-10 : 1¥ systéme négatif (P = 0.6 Torr, U = 1000 Volts)

g™ systeme positif (u.a.)

0.0020 i

L I 1 L i

0.0015

0.0010

0.0005 |

Position (mm)

Figure C-11 : 2™ systéme positif (P = 0.6 Torr, U = 1000 Volts)
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Densite electronique (cm™)
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Figure C-12 : Densité électronique (P = 1.0 Torr, U = 1000 Volts)
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Figure C-13 : Densité ionique (P = 1.0 Torr, U = 1000 Volts)
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Champ electrique (V/cm)

5000

| ||

1000

]

500

100

0 10 20 30 40
Position (mm)

Figure C-14 : Champ électrique (P = 1.0 Torr, U = 1000 Volts)

Temperature electronique (eV)
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Figure C-15 : Température électronique (P = 1.0 Torr, U = 1000 Volts)
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1

systeme negatif (u.a.)

Ll [ L1 1
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Figure C-16 : 1* systéme négatif (P = 1.0 Torr, U = 1000 Volts)
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Figure C-17 : 2™ systeme positif (P = 1.0 Torr, U = 1000 Volts)

60



Densite electronique (cm™)
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Figure C-18 : Densité électronique (P = 1.4 Torr, U = 1000 Volts)
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Figure C-19 : Densité ionique (P = 1.4 Torr, U = 1000 Volts)
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Champ electrique (V/cm)
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Figure C-20 : Champ électrique (P = 1.4 Torr, U = 1000 Volts)

Temperature electronique (eV)
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Figure C-21 : Température électronique (P = 1.4 Torr, U = 1000 Volts)
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Figure C-22 : 1% systéme négatif (P = 1.4 Torr, U = 1000 Volts)
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Figure C-23 : 2™ systeme positif (P = 1.4 Torr, U = 1000 Volts)

63



Le code utilisé ici donne une description relativement satisfaisante de I’évolution globale de la
décharge. Les courbes (C-6 a C-23) montrent clairement l'apparition progressive de

pratiquement toutes les zones de la décharge.

* courbes de champ électrique et de température électronique

Le profil de ces courbes nous indique qualitativement la présence des différentes zones de la
décharge. Le champ électrique présente tout d'abord un fort gradient (caractérisant la chute
cathodique) pour arriver vers une zone de champ quasi-nul (caractérisant la lueur négative).
Les simulations effectuées a 1’aide de ce modéle ne permettent pas d’obtenir une inversion de
champ dans cette zone. Ensuite ces courbes remontent rapidement vers une zone de champ
constant de l'ordre de quelques dizaines de V/cm. Cette zone ne constitue pas réellement une
colonne positive au sens classique du terme car les phénomenes de diffusion ambipolaire ne
sont pas pris en compte dans cette modélisation. On peut tout de méme remarquer que cette
zone de champ constant a été également constatée expérimentalement dans les premiers temps
d’une décharge impulsionnelle (cf figure A-11). Cette zone permet de raccorder
électriquement la fin de la lueur négative a I’anode, tout en conservant le courant de décharge.
Les mémes types de conclusions peuvent étre €tablies lors de I'observation des différentes

courbes de température €lectronique.

* courbes de densités ionique et électronique

Ces courbes montrent que la gaine ionique est assez bien décrite. Dans cette zone, la densité
électronique est trés faible devant la densité ionique.
Les électrons ultimes, présents dans la colonne positive, posséde une densité de 'ordre de 107

3

cm”, ce qui parait relativement cohérent avec I'expérimentation.
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* courbes de terme source d'ionisation

578 : . . , . : .

10 1 L L | 1 1 '
0 20 40
Position (mm)

Figure C-24 : Evolution temporelle de terme source d’ionisation S,,,

pour P =1 Torr et U = 1000 Volts

Type de traits Temps Type de traits Temps Type de traits Temps

— — — 2us ....... 3'.1,8 — — — 4].18

~~~~~ Sus T— 12,5 us

Tableau T-5 : Légende de la figure C-24

L’observation de la courbe C-24 nous amene a plusieurs conclusions :
- Dans la chute cathodique, le terme source d’ionisation ne présente plus d’évolution
a partir de 3 ps. Ceci provient essentiellement du fait que la densité électronique
dans cette zone ne varie plus en fonction du temps, le terme source d’ionisation S,

nu,
X

étant localement compensé par le terme de diffusion

- Dans la zone a champ constant, on s’apergoit qu’aprés la phase d’amorgage (a
partir de 3 ps) le terme source d’ionisation S;, diminue en fonction du temps. Ce
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phénomeéne s’explique par une augmentation de la densité des particules chargées
dané cette zone. En parallele, cette augmentation s’accompagne par une diminution
du champ électrique et de la température électronique (cf. figures C-14 et C-15), la
température €lectronique passant de 2.4 eV pourt=3 psa 1.6 eV pour t = 12.5 pus,
ceci permettant d’obtenir une conservation du courant total dans |’espace

interélectrodes.

La figure C-25 représente I’évolution de la fréquence d’ionisation S;, /n, en fonction de la
température électronique. On s’aper¢oit que lorsque la température électronique passe de 2.4
eV a 1.6 eV, la fréquence d’ionisation diminue d’environ un facteur 100, justifiant ainsi les

ordres de grandeurs donnés sur la figure C-24.
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Figure C-25 : Evolution de la fréquence d’ionisation S, /n,

en fonction de la température €lectronique 7,
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Cette diminution progressive du terme source d’ionisation §;, entraine la quasi stabilisation

du courant de décharge constatée sur la figure C-5.

Il est clair que cet état quasi stationnaire ne correspond pas a I’état stationnaire d’une décharge
continue mais il permet de décrire de fagon satisfaisante 1’amorcage de ce type de décharge
sur des temps ou les termes de pertes par recombinaison dissociative ou par diffusion

ambipolaire sont négligeables.

Si on désire décrire 1I’évolution d’une décharge jusqu’a I’état stationnaire, la prise en compte
de ces phénomenes de perte serait nécessaire. En effet, sur des temps plus longs (de I’ordre de
la centaine de microsecondes), les pertes ne seraient plus négligeables. Au cours du temps, le

terme source d’ionisation S, ainsi que la valeur du champ é€lectrique dans la zone de champ

constant diminuent pendant que les termes de pertes augmentent. Ce phénomeéne va se
produire jusqu’a obtenir une compensation du terme S,, par ces termes de pertes, permettant
ainsi I’apparition d’une réelle colonne positive de I’ordre d’une dizaine de volts par
centimétres. Il est a noter que ce type de simulation n’est pas possible a I’aide de notre code,

le schéma numérique étant explicite, il ne peut pas simuler des trés longs temps de décharge.

* courbes de 1°” systeme négatif et 2°™ svstéme positif

Expérimentalement, on mesure l'intensité lumineuse des raies émises par le premier systeme

négatif et le second systeme positif. Ces intensités sont respectivement proportionnelles au
peuplement de 1'état B de lion N5 et de 1'état C de la molécule d'azote. Nous pouvons donc

approximer ces intensités de raies en calculant les différents peuplements a l'aide des

grandeurs caractéristiques de la décharge.
Dans le calcul de ces deux systémes, nous ne considérons dans un premier temps que le

peuplement par impact €lectronique a partir de la molécule d'azote dans son état fondamental

suivant les réactions [0t-4] et [a-10].

Les termes d'excitation sont calculés a partir de I’expression suivante :

Sivap(Tsn,N)= Nn‘,LB]N_QP(S)W(E)fL(e)de
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o N représente la densité du gaz neutre, n, la densité €lectronique, w(e) la vitesse
microscopique, f;(€) la fonction de distribution de Lucas® ™ et o1n.2p(€) les sections efficaces
d'excitation par impact électronique données par Hartmann!'” et présentées sur les figures A-5
et A-6.

La mesure du premier systtme négatif devrait nous permettre de vérifier la présence
d'électrons de haute énergie dans certaines zones de la décharge. Il remplit correctement son
role dans la chute cathodique mais s'avere inefficace dans la lueur négative.

Quant a lui, le second systeme positif nous montre effectivement bien la présence d'une

colonne positive dans I'espace interélectrodes.

IV - CONCLUSION

La discordance la plus frappante entre l'expérience et la simulation numérique provient de la
structure méme de la décharge. Dans les conditions expérimentales, la lueur négative remplit
en majorité 1'espace interélectrodes alors que I'approche numérique montre une lueur négative
quasi inexistante et un espace interélectrodes constitué essentiellement d'une zone a champ
constant. Cette zone existe expérimentalement en début de décharge pour des temps de
décharge faibles devant les temps de post-décharge. Il est donc nécessaire de faire disparaitre
cette zone qui n’existe pas pour des temps d’impulsions plus longs.
Ces incohérences entre la structure expérimentale de la décharge et la structure obtenue a
I’aide de la simulation peuvent provenir de plusieurs phénomenes:
- le modele adopté ne tient pas assez en compte le phénomeéne de déséquilibre des
électrons. Il décrit assez bien les zones ou les particules chargées sont en équilibre avec
le champ électrique local, comme par exemple la zone a champ constant. Mais dans des
zones de fort déséquilibre comme la lueur négative ot le champ électrique est trés faible
alors que certains électrons possédent encore une énergie élevée, ce type de modele se
révele incompétent.
- Les différentes expériences menées au laboratoire nous ont permis d'apercevoir
l'apparition d'une colonne positive dans des cas particuliers de décharge (augmentation
du temps de post-décharge avec diminution du temps de décharge). Ces conditions
permettent d'obtenir des conditions initiales de décharge identiques a chaque début de

cycle et de limiter ainsi les effets du chauffage du gaz porteur. Considérer le gaz porteur
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comme un thermostat a la température de 293 K s'avére étre une hypothése erronée. Il
faut donc, pour obtenir une structure de décharge cohérente, prendre en compte

I'évolution dynamique du gaz porteur.

Nous allons décrire dans le chapitre suivant les améliorations apportées au modele électrique
pour obtenir une meilleure description de la décharge. Le nouveau modele a deux populations
d'électrons va nous permettre de mieux tenir compte des zones de fort déséquilibre et des

différents mécanismes d'ionisation.
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Chapitre D

MODELE A DEUX POPULATIONS D'ELECTRONS

I - INTRODUCTION

Dans une décharge luminescente, I'ionisation est due a deux phénomeénes bien distincts (cf.
Introduction) :

- L'ionisation qui s'effectue dans la lueur négative est provoquée par les électrons émis
par la cathode (lors du bombardement ionique) qui sont accélérés dans la chute
cathodique et déposent leur énergie sous forme de collisions inélastiques dans la lueur
négative. Ce processus n'est pas local, I'énergie gagnée dans la gaine est déposée dans
la lueur négative.

- Par contre, dans la colonne positive, I'énergie gagnée par les électrons est localement
compensée par I'énergie perdue sous forme de collisions. Ce processus peut étre traité

dans le cadre de I'hypothése de I'équilibre local.

I est donc nécessaire, afin de bien modéliser la décharge, de distinguer ces deux mécanismes
d'ionisation: l'ionisation par les €lectrons primaires issus de I'émission secondaire et

I'ionisation par les €lectrons en équilibre avec le champ électrique local.

La figure D-1 feprésente les variations spatiales de la fonction de distribution des électrons
dans la région cathodique d'une décharge luminescente normale continue dans I'hélium (P = 1
torr, U = 150 Volts, d = 15 mm). Elle a été obtenue!" par résolution de I'équation de
Boltzmann par une méthode de Monte-Carlo en supposant connu le profil du champ électrique

(modéle non auto-cohérent). Cette figure nous permet de bien visualiser l'existence de deux

groupes d'électrons:
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forme d'un faisceau de haute énergie

_ les électrons rapides, présents dans la gaine sous

faible énergie présents en grand nombre des la lisiere de la lueur

négative.
La méthode la plus simple pouT inclure ces différents processus d'ionisation consiste 2 utiliser
un modele fluide 2 deux populations d'élcctronsm' 2

f.(%E)

- .l. ‘l: : ’/Cathode
W, P =" :
\\ ———— - = = . = ,7'Q \
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Figure D- |- Variations gpatiales de 1a fonction de distribution

ctrons dans une décharge juminescente normale continu€

dans {hélium P = 1.0 Tort, u=150 Volts)
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II - MODELES A DEUX GROUPES D'ELECTRONS

L’ionisation dans ce régime de décharge est produite selon deux mécanismes bien différents.
La maniére idéale de les représenter dans un seul modele serait, comme nous I’avons vu au
chapitre B, de résoudre intégralement les équations de Boltzmann pour toutes les particules
chargées présentes dans la décharge. Cette modélisation, mise au point a partir de code
particulaire de type PIC associé a une méthode de Monte Carlo serait beaucoup trop
gourmande en temps de calcul, compte tenu de gamme de pression considérée.

Pour remédier a ce probléme, Ingold™ a tout d’abord tenté d’introduire une fonction de
distribution en énergie pour les électrons, présentant une fonction de Dirac pour modéliser les
€électrons rapides. Les résultats obtenus étaient satisfaisants mais le modeéle présentait des
problémes de convergence numérique.

Une approche plus simplifiée serait donc de considérer dans un modéle fluide deux
populations distinctes d’électrons. Phelps et al™ ont utilisé un modele analytique pour I’étude

de décharges dans I’azote et I’hydrogéne avec un champ électrique constant. Ils ont constaté

; : 5 1 X
que dans le cas de I’azote, les sections efficaces ont une dépendance en —In( &) par rapport a
€

I’énergie €.

Des modéles numériques considérant deux groupes d’€lectrons ont été développé dans le
cadre des décharges luminescentes continues. Ils s’appuient sur des modeles fluides d’ordre
un afin d’obtenir 1’état stationnaire d’une décharge dans 1’azote pour Surendra'® et dans
I’Hélium pour Boeuf et Segur!”’.

Plus récemment, ces modeles ont été utilisés' afin de simuler des décharges de type radio

fréquence.

Nous avons utilisé ici pour modéliser la décharge un mode¢le fluide monodimensionnel basé
sur les trois premiers moments de I'équation de Boltzmann en séparant les électrons en deux

groupes distincts:

- les électrons "rapides" €mis par la cathode lors du bombardement ionique de celle-ci et

représentés par un faisceau monocinétique.
- les €lectrons "lents" provenant de l'ionisation dans la lueur négative et la colonne

positive. Ils sont représenté par une fonction de distribution maxwellienne a la

température €lectronique T, donnée par leur équation d'énergie.
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Nous allons maintenant donner les équations utilisées dans ce modéle:

2.1 - Equations de conservation de la densité:

- pour les électrons rapides (indice r)

L e 51
- pour les électrons lents (indice /)

% - % =8+ 857+ 8 [8-2]
- pour les ions positifs

% e % =8+ 87+ S [5-3]

Les électrons secondaires créés par ionisation dans la chute cathodique sont supposés
rejoindre instantanément le groupe des électrons rapides:

iz

v _ | N1,0, () dans la chute cathodique
0 dans les autres zones
Lorsque l'ionisation par les électrons rapides se produit dans la lueur négative, les électrons

secondaires rejoignent le corps des €lectrons lents:

r=l __
: Nn,u,o,(€,) dans les autres zones

rree

{0 dans la chute cathodique

Des que les €lectrons rapides n'ont plus suffisamment d'énergie pour ioniser le gaz, c'est a dire

lorsque leur énergie €, devient inférieure au seuil d'ionisation &_, ils perdent leur énergie sous

forme de collisions €lastiques et se thermalisent pour rejoindre le corps des électrons lents:

0 dans la chute cathodique
§I? =2l dans les autres zones si €, > €,
Nn.u.o,(g,) dans les autres zones si €, <€,

L'ionisation par les électrons lents excités par le champ é€lectrique présent dans la colonne
positive est calculée de la méme maniére qu'au chapitre précédent en remplagant la fonction

de distribution de Lucas par une Maxwellienne:
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S = Nim, L”o;.z (ew(e) f, (€)de

En regardant les expressions des différents termes sources pour les équations de conservation
de la densité, on constate qu'un des parameétres importants est la frontiére entre la fin de la
chute cathodique et le début de la lueur négative. Le début de la lueur négative a été fixé™® a

I'endroit out le champ électrique devient inférieur a 10 V/em.

2.2 - Equations de conservation de la quantité de mouvement

- pour les électrons rapides

Les €électrons rapides étant supposés monocinétiques, I'équation de conservation de la quantité
de mouvement et I'équation d'énergic ne forment qu'une seule et méme équation. Cette

équation sera développée un peu plus bas en tant qu'équation de conservation de I'énergie.

- pour les électrons lents

On reprend la méme formulation qu'au chapitre précédent en ne changeant que le terme source
d'ionisation provenant de l'équation de conservation de la densité d'électrons lents. Cette

équation devient alors:

(=Y r=sl r—l
u, o, e[ il &zﬂ:}_%&: P e awilE) (5-4]
n, ox

Ry

(3 n.f

- pour les ions

Les ions étant toujours supposés en équilibre avec le champ électrique local, I'équation de
conservation de la quantité de mouvement se résume a une simple équation de mobilité:

E
T [6-5]

2.3 - Equations de conservation de l'énergie

- pour les électrons rapides

Le troisitme moment de I'équation de Boltzmann donne, pour des électrons

monoénergétiques, 1'équation suivante:
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one, onug 1
a’r = ;:’ ~=enu E +_[Emw2(

7,
ot

) dw [6-6]

expression du terme de transfert d'énergie par collision:

Les électrons rapides étant modé€lisés par un faisceau monocinétique, ce terme peut s'exprimer

sous la forme:

jlmwz(@r’ ) dw = Nnru,&‘,zskak (g) [6-7]
2 at coll. k

ou o,(¢g) est la section efficace correspondant au processus k (k = iz pour l'ionisation) et
g, I'énergie de seuil de ce méme processus.
En se servant de I'équation de conservation de la densité des électrons rapides et de

1
l'expression g, = m u’, I'équation d'énergie [8-5] devient:

er

ou, ou, ¢E N
F3a [Eeko' (&) +€0,(¢, )] [5-8]

- pour les électrons lents

L'équation de conservation de I'énergie pour les €lectrons lents reste inchangée. Elle est donc
similaire a I'équation [y-1] donnée au chapitre précédent:

o or 2 | anT,
{E— M—wmvd(w(:ﬂ))J [5-9]

B % n o

2.4 - Calcul du champ électrique

L'équation de Poisson nous donne a chaque instant le profil du champ électrique:

JE e
EZEG"(FH -n—n,) [6-10]

d
ol le champ électrique E doit vérifier la condition : V, = [ E(x)dx

avec  V,potentiel appliqué aux €lectrodes

d distance interélectrodes
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2.4 - Conditions aux limites

- A la cathode:

- pour les électrons rapides

La cathode est considérée comme une source d'électrons rapides par émission secondaire lors
de son bombardement par les ions. Ce qui nous donne la relation:
(nrur )mm. = yi(n+u+ )mm. [6-1 l]

En supposant que les électrons émis par la cathode possédent une énergie £ =1¢V , on

peut déduire de l'expression précédente [5-10] la densité des électrons rapides a la cathode:

2
ne" =y.(nu,)|— [6-12]
m?

- pour les électrons lents

La densité d'électrons lents est nulle a la cathode:

nf“" =0 [6-13]
- A I'anode:
L'anode sert de collecteur pour les électrons, aucun ions ne peut donc l'atteindre:
pinode = [8-14]

2.5 - Méthode numérique de résolution

Ce nouveau systeme d'équations est résolu de la méme fagon qu'au chapitre précédent. Nous
avons donc utilisé un schéma centré aux différences finies utilisant la technique de correction

de flux F.C.T. (cf. annexes A, B et C).
La présence de plus forts gradients nous impose de réduire le pas d'espace Ax. L'espace

interélectrodes a donc été divisé en 320 cellules, correspondant a4 un pas d'espace
Ax = 0,125 mm. Ce qui nous oblige a réduire le pas de temps (At=2,5-10"sec.) afin de

respecter la condition de stabilité C.F.L.
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III - RESULTATS NUMERIQUES ET COMPARAISON AVEC L'EXPERIENCE

Ce nouveau code numérique nous permet d'obtenir, de fagon similaire au code précédent, les
évolutions spatio-temporelles des grandeurs suivantes:

- le courant de décharge I(t).

- les densités des électrons rapides n,( x,?), des électrons lents n,( x,t)
- la densité ionique n, (x,1).

- la température électronique des €lectrons lents 7;( x,t ).

- I'énergie des €lectrons rapides € (x,1).

- le champ électrique E(x,t).

- les émissions du 1* systéme négatif S, (x,z) et du 2" systéme positif S, ,(x,1).

Pr

-1

cm

—

F— 94— —|— ——

107 L ; i A 1 ; " )
0 20 40

Position (mm)

Figure D-2 : Comparaison a t = 5 ps entre les amplitudes du terme source d’ionisation S,

(courbe continue) et du terme de perte par recombinaison dissociative (courbe en pointillés)

pour U = 1000 volts et P =1 Torr
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Comme au chapitre précédent et comme I'indique la figure D-2, le terme de perte par
recombinaison dissociative peut étre négligé dans les équations de conservation de la densité.
Cette approximation est maintenant aussi valable dans les zones de champ €lectrique faible.
Car la prise en compte de deux populations d’électrons a permis de rendre plus réaliste le
calcul du terme d’ionisation dans cette zone. L’ordre de grandeur du terme source

d’ionisation S, dans la zone de champ constant est plus élevé (de I’ordre de 10" cm™s™) que

celui calculé a I'aide du premier modele. Ceci provient essentiellement du fait qu’il a été
évalué au bout de 5 ps. En continuant cette simulation sur des temps plus grands, on constate
de facon similaire au premier modele que la température électronique dans cette zone décroit

avec le temps, entrainant ainsi une diminution du terme source d’ionisation (cf. figure C-25).
Nous allons maintenant donner I'évolution temporelle du courant de décharge ainsi qu'une

comparaison avec les courants obtenus expérimentalement. Nous présenterons ensuite les

évolutions spatiales des grandeurs caractéristiques du plasma en fonction de la pression.

3.1 - Evolution temporelle du courant de décharge I(t)

|||||||||||||||| I LN DN B NN B NN am ) I Tfrrrrerr Trrrr T T 51
1.2 Torr
< 200
E
s 1.0 Torr
c
= L
- 0.8 Torr
(o]
O
Ol eas s [y g iy {0 D UG R Ny g Pyl 4% WMy 4 f n Qe e
1 2 3 4 5
Temps (us)

Figure D-3 : Evolution temporelle du courant de décharge I(t) (U = 1000 Volts)
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La figure D-3 présente l'évolution temporelle du courant de décharge pour des pressions
variant de 0,6 .51 1,4 Torr et une tension de 1000 Volts. L'état «quasi-stationnaire» est atteint
plus rapidement qu'avec le modele précédent (environ 5 ps). Ceci peut s'expliquer par une
meilleure prise en compte des mécanismes dionisation. On peut remarquer que si 1’on
poursuit cette simulation sur des temps plus longs, on obtient une meilleure stabilisation du
courant. Le terme source d’ionisation devenant nettement plus faible.

Dans ce nouveau modele, le coefficient d'émission secondaire y joue un rdle prépondérant
dans les mécanismes d'ionisation. La cathode étant considérée comme une source d'électrons
rapides, ce coefficient contréle le flux entrant d'€lectrons rapides. Il nous permet, pour une
pression donnée, d'obtenir un bon accord quantitatif entre les courants calculés a I'aide du
modele et ceux mesurés expérimentalement. Le tableau T-5 présente les différents coefficients
d'émission secondaire vy choisis dans ce modéle en fonction de la pression. Ils ont été évalués

de facon a obtenir les mémes courants pour une tension de 1000 Volts.

700 T X0,4 Torr
@®0,8 Torr
600 T 41,0 Torr
®12Torr
500 + B 1.4 torr

Courant (mA)

0+ i t i |
700 900 1100 1300 1500

Tension (volts)

Figure D-4 : Comparaison du courant de décharge entre expérience (courbes continues) et

simulation (symboles)
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Pression (Torr) 04 0,6 0,8 1,0 2 1,4
Coefficient d'émission
0,09 0,078 0,067 0,06 0,057 0,055
secondaire y

Tableau T-5: Coefficient d'émission secondaire y en fonction de la pression

La figure D-4 nous montre alors une comparaison en faisant varier la tension entre les
courants de décharge obtenus a I’aide de ce modele au bout de 5 ps et ceux obtenus
expérimentalement en régime pulsé (ty = 0,1 ms, t,g = 50 ms). Les courants numériques sont
représentés par des symboles alors que les courbes continues représentent les courants
expérimentaux obtenus en régime pulsé.

On s'aperc¢oit que pour une pression donnée, c'est a dire a coefficient y constant, le courant
numérique et le courant expérimental varient de facon similaire en fonction de la tension. On
obtient donc avec ce modéle un trés bon accord quantitatif sur les courants lorsque 1’on simule
des décharges de type impulsionnelles, c’est a dire avec un bref temps de décharge suivi d’un

long temps de post décharge.

3.2 - Evolutions spatiales des grandeurs caractéristiques du plasma

Les courbes D-5 a D-10 présentent les évolutions spatiales des grandeurs caractéristiques du
plasma telle que la densité des électrons lents, des électrons rapides, des ions, le champ
€lectrique, la température des électrons lents et 1'énergie des €lectrons rapides. Ces résultats
ont été obtenus a l'aide de ce code numérique pour une tension de 1000 Volts et une pression

variant de 0.6 Torr a 1.4 Torr. La Iégende des ces figures est donnée au tableau T-6.

Type de traits Pression Type de traits Pression Type de traits Pression
— 0.6 Torr i i 1.0 Torr 1.4 Torr
------- 0.8 Torr e o 1.2 Torr

Tableau T-6 : Légende des figures D-5 a D-10

La figure D-9 représente le profil de champ €lectrique dans I'espace interélectrodes. Elle

montre une nette amélioration de la structure de la décharge par rapport au code précédent. La
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prise en considération de deux populations d'électrons a donc permis la création d'une réelle
lueur négative. Dans cette zone, le champ électrique est quasi nul et la température des
électrons lents (donnée figure D-10) est bien conforme a I'expérience (de l'ordre de quelques
dixiemes d'eV).
On peut faire plusieurs remarques sur ces courbes:
- La longueur de la lueur négative augmente lorsque la pression diminue, ce qui est
conforme a l'expérience. Lorsque l'on diminue la pression, le nombre de collisions
diminue proportionnellement, donc les électrons rapides peuvent acquérir une plus
grande énergie dans la chute cathodique. Ils ont donc besoin d'un plus long parcours
pour se thermaliser.
- Dans la colonne positive, le champ €lectrique diminue avec la pression. Le courant de
décharge diminue lorsque le pression diminue. Le champ électrique nécessaire au

raccordement entre la fin de la lueur négative et I’anode devient donc plus faible.
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Figure D-5: Densité électronique (U = 1000 Volts)
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Figure D-6: Densité ionique (U = 1000 Volts)
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Figure D-7: Densité du faisceau (U = 1000 volts)
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Figure D-8: Energie du faisceau (U = 1000 Volts)
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Figure D-9: Champ électrique (U = 1000 Volts)
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Figure D-10: Température électronique des électrons lents (U = 1000 Volts)
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3.3 — Présence d’une inversion de champ électrique

Champ electrique (V/cm)
ol |

|
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Position (mm)

20
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Figure D-11 : Présence d’une inversion de champ électrique dans la lueur négative

pour U = 1000 V

Type de traits Pression

Type de traits

Pression

Type de traits

Pression

0.6 Torr

1.0 Torr

..............

1.4 Torr

Tableau T-7 : Légende de la figure D-11

Comme le montre la figure D-11, cette modélisation nous a permis d’obtenir une réelle
inversion de champ électrique dans la lueur négative. Ceci est possible grace a I’utilisation de

la méthode F.C.T. qui est réversible. Ce phénomeéne a été€ déja constaté expérimentalement par

Gottscho™ puis confirmé numériquement'®" '), N’étant pas dans un état stationnaire, cette

double inversion du champ électrique n’est que transitoire, la deuxiéme inversion devrait se

déplacer vers I’anode au cours du temps.
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3.4 - Evolution spatiale du premier systéeme négatif

On ne considere dans un premier temps que le peuplement de I'état B de I'ion N3 par impact
électronique sur la molécule d'azote dans son état fondamental.

Le terme source d'excitation suivant la réaction [0-4] s'écrit donc:
1 =] 1
S{V =N, [ "o (e (e ) f (& )de+ Nn,ol\(€, w, (€, )

ou n, représente la densité des électrons lents, n, la densité des électrons rapides, N la

densité du gaz porteur, w, (€, ) la vitesse des €lectrons rapides en fonction de leur énergie €,

et oy la section efficace d'excitation de N, suivant la réaction [a-4] donnée figure A-9.

On remarque que 1'émission du premier systeme négatif (courbe D-12) semble proportionnelle
a la densité des €électrons rapides (courbe D-5). Ce résultat était prévisible d'aprés le mode de
calcul de cette émission (nous n'avons pris en compte que le peuplement direct par impact
électronique sur la molécule d'azote suivant la réaction [0-4] ) et la forme de la section
efficace d'excitation de N,( X ) suivant cette réaction (section efficace a peu prés constante
pour les énergies élevées).

Dans la chute cathodique, les électrons rapides sont fortement majoritaires. Par contre, dans la
lueur négative, ce sont les électrons lents qui sont en plus grand nombre mais leur faible
température (de 'ordre de quelques dixiemes d'eV) ne leur permet pas de peupler cet état. On
peut donc en conclure que I'émission du premier systeme négatif dans ces deux zones est
principalement dii a la présence des €lectrons rapides.

Par contre, en colonne positive, les €lectrons rapides deviennent quasi inexistants, c'est
pourquoi l'intensité de cette raie d'émission dans cette zone, qui est d'un niveau trés faible par

rapport aux autres zones, provient du peuplement de cet état par les €lectrons lents.

Nous ne nous sommes intéressés jusqu'a maintenant qu'au peuplement de 1'état B de 1'ion N3
par impact électronique sur la molécule d'azote. Il est important d'estimer le peuplement de cet

état par impact électronique a partir de I'ion N5 dans son état fondamental suivant la réaction

[o-5].
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Figure D-12: Premier systeme négatif (U = 1000 volts)

Le terme d'excitation suivant cette réaction peut alors s'écrire sous la forme:
% D 2
S(2) = nin+j0 oi¥(em(e)f(e)de+nn, ol (e, w(e,)
ou n, représente la densité des €lectrons lents, n, la densité des électrons rapides, n, la
(2)

densité ionique, w,(€, ) la vitesse des €lectrons rapides en fonction de leur énergie €, et Gy

la section efficace d'excitation de 1'ion N; suivant la réaction [o-5] donnée figure A-10.
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Dans la chute cathodique et la lueur négative
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Figure D-13: Rapport S{7’ /S{}/ dans la chute cathodique et la lueur négative

pour U = 1000 Volts et P = 0.6 Torr
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Figure D-14: Rapport S5’ /S{)) dans la chute cathodique et la lueur négative

pour U = 1000 Volts et P = 1.0 Torr
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Figure D-15: Rapport S/ ,3) # S,",i,’ dans la chute cathodique et la lueur négative
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Figure D-16 : Rapport Sy’ /S{y/ dans la chute colonne positive

pour U = 1000 Volts et P = 0.6 Torr
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Figure D-17: Rapport S,rﬁ’ /S f ,{,’ dans la chute colonne positive

pour U = 1000 Volts et P = 1.0 Torr

0.04 ) ' |

0.02 =

QOU] . : 1
20
Position (mm)

Figure D-18: Rapport S|y’ /S{y/ dans la chute colonne positive

pour U = 1000 Volts et P = 1.4 Torr
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Les figures D-13 a D-18 représentent le rapport S{% /7 8{y du peuplement de 1'état B de I'ion

N5 par impact électronique sur I'ion N5 dans son état fondamental [o-5] et celui par impact
électronique sur la molécule d'azote dans son état fondamental [c-4], suivant les différentes
zones de la décharge, pour une tension de 1000 Volts et une pression variant de 0.6 Torr a 1.4

Torr.

Dans la chute cathodique et la lueur négative, le peuplement de I'état B de l'ion N, se fait

principalement grace aux électrons rapides, qui sont fortement majoritaires dans ces zones. La
comparaison entre les différents peuplements suivant les réactions [0-4] et [0-5] ne peut
s'effectuer correctement qu'en début de lueur négative. En effet, le modéle choisi ici ne peut
tenir compte d'une éventuelle dégradation du faisceau dans la lueur négative. Ceci avantage
fortement le peuplement de cet état suivant [¢-4] au fur et a mesure que 1'on avance dans cette
zone. Toutefois, en début de lueur négative, le faisceau ne s'est pas encore dégradé et I'on
s'apercoit tout de méme que le peuplement [0-4] est fortement majoritaire devant celui suivant
[0-5] (plus de 1000 fois supérieur).

Dans la colonne positive, cette comparaison est beaucoup plus simple. En effet, les électrons
rapides ayant quasiment disparus, ces peuplements se font donc principalement grace aux
électrons lents qui sont trés bien modélisés dans cette zone. Les figures D-15 a D-17 montrent
que la encore, le peuplement suivant [0-4] est largement majoritaire (de 1'ordre de 200 fois
supérieur).

Il est a noter tout de méme que I'émission du premier systeéme négatif reste dans la colonne

positive trés nettement inférieure a celle de la chute cathodique et de la lueur négative.

Expérimentalement, R. Hugon"” a obtenu le méme type de conclusion. Il s'est intéressé a
l'influence de la durée de la décharge sur I'émission du premier systéme négatif lors de la
phase de post-décharge. La courbe D-18 nous montre la décroissance de cette raie en post-
décharge, pour différentes valeurs de temps de décharge.

En début de post-décharge, les électrons énergétiques sont trés rapidement thermalisés. Ce

phénomene rend donc le peuplement de I'‘état B de lion N, impossible par impact

électronique sur la molécule d'azote suivant la réaction [0-4]. Le seul peuplement de cet état
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par impact €lectronique pouvant rester dans la phase de post-décharge est celui se faisant a
partir de I'ion N; dans son état fondamental [o-5].

En faisant varier le temps de décharge, on s'apercoit qu'il existe un surpeuplement de cet état
en post-décharge par rapport au peuplement par impact électronique [0-5]. M. Capittc]]im]
par simulation et H. Coitout!"" au niveau expérimental ont montré que l'augmentation du
temps de décharge avait pour effet d'augmenter la température vibrationnelle de I'azote

moléculaire dans son niveau fondamental N,(X,v). On peut donc penser que ce

surpeuplement est 1i€ aux collisions entre N5 et N,( X,v>12) suivant [o-7].

On s'apercoit tout de méme que pour des temps de décharge faibles, c'est a dire lorsque le
peuplement [o-7] est négligeable, le peuplement par impact €lectronique suivant [o-5] est au
moins 500 fois inférieur au peuplement par impact électronique suivant [0-4] (fortement

majoritaire dans la phase de décharge).

O

1000000 - Td = 0,07 ms

& Td = 0,1 ms
100000 -+ o Td = 0.2 ms

* Td = 0,4 ms
10000 -+

Tl Td =0,6 ms

1000 A Td=1ms

Intensité (u.a.)

o Td=2ms

100 ® Td=3 ms

X Td =5 ms

10 .
0 0.5 1 1.5 2 ] Td = 10 ms

Temps (ms)

Figure D-19 : Evolution de l'intensité de la raie 391,4 nm en post-décharge
pour différents temps de décharge
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3.5 — Evolution spatiale du 2°™ systéme positif

Par contre I'émission du second systéme positif (courbes D-20) n'est pas décrite de facon
satisfaisante. Cela peut provenir de plusieurs phénomenes:
- On ne prend pas assez en compte une éventuelle dégradation du faisceau d'électrons
rapides dans l'espace interélectrodes. Ceci est d’autant plus sensible que la section
efficace d’excitation du second systéme positif (figure A-11) n’est importante que pour
des énergies allant de 10 a 30 eV. Cette gamme d’énergie correspond parfaitement aux
électrons secondaires qui sont décrit de maniére insatisfaisante dans notre modeéle.
- D’autre part, notre modele ne tient compte que du peuplement direct par impact
électronique [0-10]. En particulier, la réaction de pooling [a-11] n’est pas prise en

compte.

Il nous permet cependant de connaitre l'existence ou non d'une colonne positive pour une

pression et une tension données.

ond systeme positif (u.a.)

0.002 |- |
- e et
W ~
0.000 A_!! b/ =
0 20 30

Position (mm)

Figure D-20: Second systéme positif (U = 1000 volts)
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IV - ETUDE DE LA LONGUEUR DE LA LUEUR NEGATIVE

4.1 - Longueur théorique de la lueur négative: L,

Les électrons primaires (issus du bombardement ionique de la cathode) gagnent suffisamment
d'énergie pour ioniser le gaz dans la lueur négative. On peut donc considérer cette zone
comme étant l'espace ou les €lectrons rapides vont se thermaliser grace aux collisions
ionisantes. On peut donc approximer la longueur théorique de la lueur négative a l'aide de la

relation"*:

'th

v 1
L =—__ln(1+1/y)-[ CZJ.Z(V)dV avec [, =
Ve o - - N

iz
ou L, est la longueur théorique de la lueur négative.

V. est potentiel de chute cathodique en eV.

v est le coefficient d'émission secondaire.

I, est le libre parcours moyen d'ionisation d'un €lectron.

N est la densité du gaz porteur.

o,, est la section efficace d'ionisation.

La figure D-21 nous donne pour différentes valeurs de potentiel cathodique la longueur de la

lueur négative dans l'azote sous une pression de 1.0 Torr, calculée par cette méthode par C.S.

e

2 4 6 8 0
Ve (10° Volts)

Willet!?,

Cm

NS}

Figure D-21: Longueur théorique de la lueur négative en fonction

de la chute de tension cathodique (P = 1 Torr) !'¥



4.2 - Longueur expérimentale de la lueur négative: Z,,,

Les courbes expérimentales données au premier chapitre (courbes A-12 a A-15) nous
indiquent que, sous une pression de 1,4 Torr, la longueur de la lueur négative est toujours
supérieure a 2 cm.

4.3 - Longueur de la lueur négative calculée a I'aide du code numérique: 7,

Hn.

35
¢

30 + ©0,6 Torr J
- mO0.,8 Torr : -
= A1,0Torr | ®
;’ 25 % 1,2 Torr |
-E X 14 Torr |
S
\g .
w 207 A
8 Il
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= X
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= 10 4 X
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| X
k) 8 A
X
g i A b 4
X X
x o
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Potentiel de chute cathodique V (Volts)

Figure D-22: Longueur de lueur négative calculée a I'aide du modele
en fonction du potentiel cathodique et de la pression

La figure D-22 nous donne les valeurs L~ de la longueur de la lueur négative calculées a

nun.
partir du code numérique. La comparaison entre les valeurs numériques, théoriques et
expérimentales nous amene a conclure a une forte disparité. En effet les valeurs théoriques ou

expérimentales sont nettement supérieures a celles calculées par le code numérique.
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Ceci peut provenir de plusieurs phénomenes:

- La description de la fonction de distribution des électrons rapides n'est pas compléte.
Ils sont traités a partir d'un faisceau monoénergétique qui ne peut prendre en compte
une dégradation a travers l'espace interélectrodes. Une telle dégradation ne peut étre
correctement prise en compte qu'a I'aide d'un code de type microscopique mais au prix
d'une trés forte augmentation de I’effort numérique.

- On a jusqu'a maintenant considéré que le gaz porteur se comportait comme un
thermostat a la température de 293°K, alors que sa densité pourrait bien varier dans

I’espace inter électrodes en fonction du temps.

Les comparaisons avec l'expérience nous montrent assez bien que ce deuxiéme phénomene est
sans doute loin d’étre négligeable. On peut obtenir un assez bon accord qualitatif entre les
courbes numériques et les courbes expérimentales des mesures courant-tension lorsque celles-
ci sont mesurées pour des temps de décharge courts devant les temps de post-décharge. Ceci

représente bien un cas ou le chauffage du gaz est quasi inexistant.

250 T
0,6 Torr
200 -+
' 0,5 Torr
z /
EI0 T E 0,4 Torr
€ e
S
2100 -+
Q
50 3
0 .l { f | {
500 700 900 1100 1300 1500

Tension (volts)

Figure D-23: Comparaison courant/tension pour différentes pressions
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La courbe D-23 montre une comparaison courant-tension entre deux types d’expérience : la
premiere (représentée par des symboles) a été effectuée en décharge continue a 1.4 Torr, la
deuxiéme (courbe continue) a été quant a elle effectuée en décharge pulsée (ty= 0,1 ms, tpg =
50 ms) sous des pressions allant de 0,4 Torr a 0,6 Torr. On constate dans cet exemple que le
chauffage du gaz porteur, non négligeable en régime continu, entrainerait a considérer une

pression équivalente 2 & 3 fois plus faible que la pression résidente.

1T N

Courbe: simulation (0,4 Torr)

Points: expérience (1,4 Torr)

0,8 r

0,6 T

0,4 -

1 1

-10 0 10 20 30 40 50

Position (mm)

Figure D-24: Comparaison de l'intensité du premier systeme négatif

entre numérique et expérience pour une tension de 1000 Volts

Nous pouvons obtenir le méme type de conclusions en nous appuyant sur le figure D-24. Elle
représente une comparaison de l'intensité de la raie d'émission du premier systéme négatif
pour une tension de 1000 Volts entre les résultats numériques obtenus a l'aide d'une
simulation sous une pression de 0,4 Torr (courbe continue) et les mesures expérimentales
obtenues sous une pression de 1,4 Torr (courbes en pointillés). On s'apercoit qu'il existe un
bon accord qualitatif entre ces deux courbes. Toutefois, elle montre quelques disparités:

- Prés de la cathode, les deux courbes montrent une totale divergence. Ce phénomene

provient principalement de la résolution spatiale de la fibre qui a tendance a lisser les

forts gradients.
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- Au fur et a mesure que I'on se rapproche de I'anode, la courbe expérimentale devient
tres nettement supérieure a celle obtenue grace a la simulation. Ceci provient du fait
que nous avons pris en compte une densité de particules neutres constante dans tout
I’espace interélectrodes. Dans le cas réel, la densité de particules neutres présente un
profil non constant permettant une augmentation de I’intensité du premier systéme

négatif dans cette zone. Ceci sera plus amplement développé au chapitre suivant.

V - CONCLUSION

Dans ce quatrieme chapitre, nous avons présenté les résultats obtenus a I’aide de notre modele
a deux populations d’électrons, un faisceau monoénergétique pour les €lectrons primaires et
une distribution maxwellienne pour les électrons ultimes.

Grace a cela, nous avons pu décrire convenablement toutes les zones de décharges et en
particulier la lueur négative. En ce qui concerne la comparaison entre simulation sur quelques
microsecondes et expérience, un accord trés satisfaisant a ét€ obtenu pour des temps de
décharge faibles et des temps de post-décharge longs. Nous avons aussi montré que le
peuplement du premier systéme négatif était du principalement aux €lectrons rapides.

Par contre, en régime de décharge continue, on constate pour une pression donnée un
désaccord entre les résultats numériques et ceux obtenus expérimentalement. Ce désaccord
provient essentiellement du fait que I’on ne prend pas en compte I’échauffement du gaz
neutre. En utilisant une pression €quivalente plus basse, on obtient alors des résultats
satisfaisants. Ces résultats montrent bien I’importance de la dynamique des neutres pour une
modélisation correcte des décharges. Ceci est d’autant plus vrai si Ion veut décrire des
décharges pulsées avec des successions de phases de décharge ou le chauffage du gaz neutre
intervient et des phases de post-décharge durant laquelle le gaz se relaxe. Ces différentes
remarques et la volonté de décrire des décharges pulsées nous ont amenés a développer un
modele bidimensionnel traitant I’évolution du gaz neutre. Cette étude fera I’objet du chapitre

suivant.
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Chapitre E

ETUDE DE LA DYNAMIQUE DU GAZ PORTEUR

I-INTRODUCTION

Comme il a été démontré au chapitre précédent, une description de la dynamique des neutres
est de premiére importance si I’on veut décrire de facon satisfaisante une décharge en plasma
pulsé. En effet, les successions de phases d’amorcage et de post-décharge correspondent a des

durées de chauffage et de refroidissement du gaz.

Les plasmas de traitement de surface que 1’on veut décrire dans cette étude correspondent a
des fréquences de I’ordre de 100 Hz avec un rapport cyclique de 1/2, ce qui correspond a des
temps de décharge et de post décharge de 5 ms. Cet ordre de grandeur des temps permet
comme nous le verrons de refroidir le gaz pendant la phase de post décharge puis de le
réchauffer pendant la phase de décharge. Ceci rend impossible 1’adoption d’une pression

équivalente constante ou d’un profil linéaire de densité entre la cathode et 1I’anode.

L’objet de ce dernier chapitre est donc la présentation du code neutre que nous avons
développé et le couplage de celui ci avec le modele €électrique a deux populations d’électrons.
Apres une description des équations et de la technique numérique utilisées, nous présenterons
tout d’abord une étude avec injection d’énergie constante afin de valider I'efficacité du code
neutre. Puis nous présenterons les résultats obtenus en couplant le modele électrique décrit au

chapitre D avec le code neutre.
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II - DEFINITION DU DOMAINE D'ETUDE

z
Ls OZT L,
C ;
A
T
H
0
D
E
Dg
D, \D —
h D
A
N
(0}
D
\ .
Ls 0,] D, 15; 1:

Figure E-1: Définition du domaine d'étude

L'existence d'une symétrie de révolution autour de 1'axe de la décharge nous permet de limiter
la zone d'étude a la moitié (O, L;, Ly, O»).

La paroi inférieure de l'enceinte est délimitée par DL, sa paroi latérale par L,L, et sa paroi
supérieure par L;Dy.

Le réseau constituant notre domaine d'étude est composé de 131 points sur l'axe r et de 321
points sur l'axe z.

Ar=1mm est la distance entre 2 points sur l'axe r.

Az, = 1.75mm est la distance sur 1'axe z entre 2 points situés a la méme hauteur qu'une des 2

électrodes (zones D D,DgDg et D3D4DsDy).
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Az, = 0.25mmest la distance sur l'axe z entre 2 points situés dans I'espace inter-€lectrodes
(zone DgD7DgDy).

La cathode (zone O,D4DsDg) est constituée d'un cylindre de rayon O,D4 = 25 mm (25 points
suivant r) et de hauteur D4Ds = 110 mm (63 points suivant z). Sa face inférieure est délimitée
par DsDg et sa face latérale par D4Ds.

L'anode (zone O;D;DgD7) est constituée d'un cylindre de rayon O;D; = 25 mm (25 points
suivant 7) et de hauteur D{Dg = 170 mm (97 points suivant z). Sa face supérieure est délimitée
par D;Dg et sa face latérale par D;Dsg.

L'espace inter-€lectrodes est donc constitué de 161 points distants de 0.25 mm.

La limite D,D3; peut étre déplacée librement dans la direction radiale en fonction de la
composante radiale V, de la vitesse des neutres sur cette limite. En effet, a chaque itération,

on compare cette composante avec une valeur fixe et choisie au début du programme

(V.. =107m.s7"). Si cette composante est égale ou supérieure 2 cette vitesse limite, on

rdim

repousse de Ar la limite du domaine de calcul. Ceci nous permet d'économiser un temps de

calcul important au début du programme.

IIT - MODELISATION

L'évolution du gaz des neutres peut étre décrite a partir des équations hydrodynamiques d'un
fluide visqueux newtonien et compressible, en prenant en compte les interactions avec les
particules chargées.

Nous supposons que l'évolution de la fonction de distribution des vitesses des particules
électriquement neutres obéit toujours a I'équation de Boltzmann. Par conséquent, les équations
hydrodynamiques sont déduites de ses premiers moments. Le systeme complet sera fermé a

I’aide de 1'équation d'état des gaz parfaits.

3.1 - Equation de conservation de la densité (ou équation de continuité)

+V_)-(N\7)=J‘(a£] dw,
coll.

ot

-3
ou N représente la densité des particules neutres et V leur vitesse fluide

[, est la fonction de distribution des vitesses des particules neutres.
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w, est la vitesse microscopique des particules neutres.
Le gaz étudié étant considéré comme faiblement ionisé (degré d'ionisation inférieur a 10°®), on

peut négliger le terme source de la densité des neutres par collisions.

BL) B
J.[ af c'm'l.dwn .

On obtient donc:

oN = -
—af——ﬁ-V-(NV):O

3.2 - Equation de conservation de la quantité de mouvement (Navier Stockes)

I_/) - - =5 S = — -
~@ﬂ—2+V’-(1»:»1}\1‘/)V+V'-13'+NF:'[m,I wn(af"] dw,
af 81' coll.

* Le gaz étant supposé parfait et isotrope, le tenseur de pression cinétique P est égal a:
P = NkT1
* Les seules forces extérieures agissant sur I'élément fluide sont les forces de viscosité d'oti:
- 9 =
NF=VT
ol T représente le tenseur des tensions visqueuses dont l'expression des composantes en

coordonnées cylindriques pour un fluide newtonien est :

r

vV, 22=
; 7 ——n(T)(z > 3V-V]

v, 222
‘rzz——n(T)(Q % —3V-V]

ol (T )est la viscosité du gaz donnée ' par la figure E-1.
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Figure E-1: Viscosité n(7 ) de l'azote™™ en fonction de la température

* Le gaz est faiblement ionisé donc nous pouvons négliger le terme de transfert de la quantité
de mouvement par collisions avec les particules chargées.

L'équation devient:

W+3.(mm7)?:—35—5-=

Les variations de la quantité de mouvement des particules neutres ne sont dues qu'au gradient

=

de densité et de température, qu'aux tensions visqueuses et qu'au transfert direct de quantité de

mouvement par collision avec les particules chargées.

3.3 - Equation de conservation de I'énergie

— — - = =9 = = - = 1
ﬂ+V-(NEV)+V-Q+V-(P-V}+NF-V: “mnwﬁ(%] dw,
Br' 2 at coll.

* 0 est le flux de chaleur résultant du gradient de température
Q=K(T)VT

avec K(T )conductivité thermique du gaz donnée figure E-2
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Figure E-2: Conductivité thermique K(7 ) de I'azote™ en fonction de la température

* On ne prend en compte que les forces de viscosité d'ou
=3 =3 -3 = =3
NFV=V(T-V)
* Le terme de transfert d'énergie par collision avec les particules chargées ne

tient compte que du chauffage du gaz par effet Joule d'ou:

1 . d - =
—m w“(L) dw,=J-E
ot coll.

- -
avec J la densité de courant et E le champ électrique.

L'équation devient alors:

W G NET)=—F.B-F.(F-7)-7.(T7)+ 7 F

Nous pouvons dire que la variation locale de I'énergie d'un €lément fluide provient:

-3 =
- de I'énergie apportée par conduction V-Q
. X =) = =3
- de I'échange réversible d'énergie par compression V-(P-V')
. -
- de l'accroissement irréversible d'énergie par dissipation visqueuse V-(T-V )

- —

- du chauffage direct par effet Joule J- E



IV - MISE EN OEUVRE ET METHODE NUMERIQUE

D'apres la forme de l'enceinte a modéliser, nous avons choisi d'exprimer ces équations en

coordonnées cylindriques. Le systéme devient donc:

rB_N_|_l¢.");1ru‘\a'V,. 2 oNV, _0
ot r or o7
ONV, 10NV ONVV, _ S
| ot roor oz
oONV, +larNVzV, 1 BNVZZ _ g
ot r or oz 7
@+l orEV, N oNEV, i
Lot r or 0z €
F oo a_P _l_—_.arr" 3@- -a—‘t'-'?;-
avec S"_—ar_r S + % e
SZ = §_}i & lartrz
v az aZ r a?’
5 KTI2 () 18 o5,
SE_{"E’-F r or\odr rar{r(P-l-T”)Vr} Jz
Se
T 9 10tV
I E K(T) = _ZI(p Wwlo= rz’z
e (LSS UA S
z
SS

ou J,, J, et E, , E, sont respectivement les composantes radiales et axiales de la densité de

courant et du champ é€lectrique.

Pour résoudre numériquement ces équations bidimensionnelles a l'aide d'un schéma centré
utilisant la technique de correction de flux F.C.T., on peut choisir entre 2 méthodes:
- soit on utilise un algorithme F.C.T. capable de gérer simultanément les flux d'anti-
diffusion dans les deux dimensions. Cet algorithme a été développé par Zalesak ¥
- soit on gere séparément le transport dans les 2 directions (axiales et radiales) a l'aide

d'un algorithme F.C.T. monodimensionnel. C'est la procédure dite de “Time Splitting’.
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* Procédure de Time-Splitting

La procédure de Time Splitting permet de remplacer l'intégration de I'équation de transport
bidimensionnelle d'une grandeur par une succession d'intégrations monodimensionnelles dans
chacune des directions de I'espace et du temps.

En coordonnées cylindriques, I'évolution bidimensionnelle de chacune de nos grandeurs

(N ,NV,,NV, E) est alors séparée en 2 évolutions indépendantes:

- I'une radiale sur une durée At.

- l'autre axiale sur une durée Ar.

En utilisant cette méthode, le systeme d'équations devient donc:
- Pour le transport radial:

(N 19rNV, _
ot r or

ONV, 19rNV}
ot +; or =5t

ONV, 19rNV,V,
ot +; or

of 1€V,

\§+r or _Se

0

- Pour le transport axial:

(AN ANV,
ot ¥ 0z
ANV, ONV,V,
ot * oz
ONV, oNV?
o oz
o€ ) INEV, _ g2
L ot 0z £

=0

0

=83

Chaque équation sera donc résolue numériquement a l'aide d'un schéma centré aux différences
finies utilisant la technique de correction de flux F.C.T. monodimensionnelle décrite dans les

annexes A, Bet C.
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V - CONDITIONS INITIALES

A I'état initial, le gaz porteur est supposé immobile, sa pression varie de 0.6 Torr a 1.4 Torr
suivant I'expérience effectuée pour une température de 293 K.
Dans ces conditions, le libre parcours moyen des particules électriquement neutres est de

l'ordre de 0.1 mm. Les incréments spatiaux choisis (Ar,,;,; = 1mm et Az, =025mm) sont

bien supérieurs a cette valeur.

. . .ol : o
La condition de stabilité et de convergence C.F.L. (VESE) nous impose un incrément

temporel de I'ordre de At = 1077 sec.

- =
* Modélisation de l'injection d'énergie J- E

La densité de puissance Joule sur l'axe de la décharge est déterminée a partir du code
€lectrique développé au chapitre précédent. Deux types d'expérience ont été effectuées:
- Pour valider dans un premier temps l'importance du chauffage du gaz porteur par
effet Joule, nous avons fait tourner le code en prenant un profil de densité de puissance
Joule constant au cours du temps et issu des résultats du code électrique avec deux
populations d'électrons pour P = 1.0 Torr et U = 1000 volts.
- A partir de la création d'un code auto-cohérent entre le code neutre et le code
électrique, le profil de puissance Joule sur I'axe de la décharge est automatiquement

calculé par le code électrique puis injecté directement dans le code neutre.

Pour cette premiére approche, la totalité du courant a été prise en compte dans le calcul de la
puissance Joule. En réalité, seul le courant ionique participe de facon notable au chauffage du
gaz neutre. On peut tout de méme signaler que dans notre cas, la colonne positive disparait
rapidement, 1’espace interélectrodes n’étant plus constitué que d’une chute cathodique et
d’une lueur négative. Or dans la chute cathodique le courant électronique est négligeable
devant le courant ionique. Dans la lueur négative, le champ électrique €tant trés faible, il
n’existe pas de chauffage du gaz neutre par effet Joule. Dans le cadre d'une premiere

approche, cette approximation reste donc raisonnable.

109



i B )

1.0}

0.8}

0.6

ol aa

Profil radial

0.0b__. e
0 20 40
Position radiale (mm)

Figure E-3 : Profil radial de la densité de puissance Joule

Le profil radial de la densité de puissance Joule est quant a lui constant dans les deux types de
simulation. I ne dépend que de la valeur de la puissance Joule prise sur I'axe et du profil
radial décrit sur la figure E-3. Ce profil a été adopté afin de permettre un raccord moins brutal

entre les deux zones, un profil sous forme de créneaux n’étant pas possible avec la méthode

numérique utilisée.

VI - CONDITIONS AUX LIMITES

- Le fluide étant supposé visqueux, on considére que la vitesse du gaz neutre est nulle au
contact des parois de l'enceinte a décharge et des électrodes.

- La densité du gaz porteur au contact des parois de I'enceinte et des électrodes est calculée par

extrapolation sur les valeurs voisines.

A la cathode:

- La température de la face inférieure de la cathode (DsDg) est supposée constante et
égale a 800 K. Ce qui correspond a la température optimale pour la réalisation de

couche de nitrure de fer.
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- La température de la face latérale de la cathode (D4Ds) est constante et égale a 800 K
sur une épaisseur de 10 mm a partir du point Ds puis décroit linéairement jusqu'a

atteindre 293 K en Dy, au contact de la paroi supérieure de I'enceinte a décharge.

A I'anode:
On considére que 1'anode chauffe par rayonnement de la cathode, ce qui conduit & imposer
que:
- La température de la face supérieure de I'anode (D;Dys) est supposée constante et égale
a 350 K. Ce qui correspond a la température d’équilibre obtenue par rayonnement de la
cathode sur I’anode.
- La température de la face latérale de I'anode (D;Dg) est constante et égale a 350 K sur
une épaisseur de 10 mm a partir du point Dg puis décroit linéairement jusqu'a atteindre

293 K en Dy, au contact de la paroi inférieure de I'enceinte a décharge.

Sur les parois:
Les parois de l'enceinte a décharge sont supposées froides, par conséquent la température des

parois est constante et égale a 293 K.

Sur I'axe de la décharge:

L'existence d'une symétrie de révolution autour de I'axe de la décharge nous impose certaines
conditions:
- la vitesse radiale doit étre nulle sur I'axe
V.(r=0)=0
- la dérivée suivant la direction radiale de la température et de la densité doivent étre

nulles sur l'axe:

aT oN
¥(r:0):0 et —aT(r—O)—O

Ces conditions nous imposent de recalculer les termes sources sur l'axe de I'équation de
conservation de la quantité de mouvement et de 1'équation de conservation de 1'énergie pour
les transports radiaux et axiaux.

- Pour le transport radial:

* La quantité de mouvement NV, doit étre nulle sur I'axe d'ot

(Sll:" )ﬂ.l't’ = 0
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* En calculant la limite de S é quand r tend vers 0, on obtient:

(S )y =J,E, +2K(T)

3T oV, 4 {[av,r v, av,l
aax

or? -P or +§1‘|(T) or ) 9z or

- Pour le transport axial:

On calcule également la limite de Sy et Sé quand r tend vers O:

gi o BF A e B
(SV )axe—_az +3T]{T} az‘l

(52 )ue = 1B, +K(T)

_ i T -
+3T]( ) 9z° + 0z dz or

O’T 9PV, 4 . 9%V, ( av;,_]2 oV, oV,
dz2 0z ‘

VII - VALIDATION DU CODE DE RESOLUTION

Afin de tester notre modele d'étude de la dynamique du gaz porteur, nous avons lancé ce
programme avec les conditions suivantes:
- pas de couplage avec le modele €lectrique.
- distance inter €lectrodes de 40 mm
- L'expérience est réalisée dans l'azote a la pression de 1 Torr et a la
température initiale de 293 K.
- La quantité d'énergie injectée est constante au cours du temps. Son profil est

donné sur les figures E-4.

112



s CATHODE

225

i" ;:::';'" Iy,
e
i £
gy £
] []] E 215k57ss =
ittt ,,'l' | £
Wiyt I \ s
it h
szl <
";’!.'mif,"'"lmnuu\\\ |
_l!:ll:;m%!gl,',ﬂ!;&\\\&\\\\\\\k“ ol f
LL A N
ey ANODE

Position radiale {(mm)

Figure E-4: Profil de densité d'énergie injectée (en J/cm®)

L'étude d'un tel cas va nous permettre de mieux cerner les différents processus conduisant a la
dynamique du gaz neutre a l'intérieur de l'enceinte dans une situation ol I'énergie injectée sera
dépendante du temps.
Lors de I'évolution du gaz neutre, on peut distinguer deux phénomeénes:
- Dans les premiers instants, les conditions aux limites a chaque électrode donnent
naissance a deux ondes de pression.
- Ensuite, 1'énergie injectée est suffisamment importante pour démarrer un chauffage
continu du gaz neutre.
Le faible niveau d'énergie injectée nous permet de découpler dans le temps ces deux
phénomenes. 1l est a noter ici que si l'injection d'énergie se fait de maniere trés rapide, elle

peut aussi provoquer une onde de pression.

7.1 - Etude de I'onde de pression

Pour étudier le mouvement du gaz neutre dans les directions axiales et radiales, nous avons

représenté 1'évolution temporelle de la température 7(r,z), de la densité N(r,z), de la

pression P(r,z) et du module de la vitesse V(r,z)= JV,Z +Vz2 pour des points de l'espace
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interélectrodes définis par le réseau de la figure E-5. Les différents points d'étude sont
localisés par l'iﬁtersection:
- des horizontales z=5 mm, z = 15 mm, z =25 mm et z = 35 mm
( z =0 défini la position de la cathode)

-etdes verticalesr=0mm, r=15mm, r=30 mm, r=45 mm, r= 60 mm et r = 80

mm
( r =0 défini la position de 1'axe de révolution)
l
| CATHODE 2=
|
5
15
r= 0 15 30 45 60 80
25
35

ANODE

Figure E-5: Définition du réseau d'étude

L'examen des courbes de température et densité (figure E-6 et E-8) nous montre I'existence de
ces ondes de pression. En effet, dans ce type de phénomene et contrairement a I'injection
progressive d'énergie, une brusque augmentation de température entraine aussi une
augmentation de la densité du gaz neutre. On peut remarquer que cette onde de pression est
amortie par rapport a I’onde réelle du fait du choix du profil radial de I’injection d’énergie (cf.
figure E-3).
En regardant par exemple I'évolution temporelle de la température et de la densité pour le
point de coordonnées (r = 0, z = 35), on constate |'existence de deux ondes de pression:
- une provenant de la cathode qui possede la plus grande amplitude et qui atteint ce
point vers 0,08 ms.

- une provenant de l'anode, d'amplitude plus faible, qui atteint ce point vers 0,01 ms.
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Ces deux ondes entament un mouvement alternatif entre les deux électrodes. Elles possédent

toutes les deux la méme vitesse de propagation.

L'examen des courbes de pression montre la formation et le développement axial (figure E-7)
et radial (figure E-9) de I'onde de pression issue de la cathode. En effet, I'augmentation brutale
de température provoque la propagation de cette onde, entrainant une compression du gaz vers
I'avant (jusqu'a 1,25 Torr pour r = 0 mm et z = 5 mm) et une dépression a l'arriere (jusqu'a
0,925 Torr pour r = 0 mm et z = 25 mm).

Au fur et a mesure que le temps s'écoule, le maximum de pression diminue puisque cette
surpression se propage dans un milieu non perturbé devenant de plus en plus grand. Ce
phénomene est beaucoup plus accentué dans la direction radiale.

Puisque I'on connait la position de chaque point de mesure, on peut mesurer la vitesse de
propagation de cette onde en mesurant le temps écoulé entre deux pics de densité ou de
pression. On obtient alors une valeur de ’ordre de 400 m/s. C’est a dire de I’ordre de la

vitesse du son dans le gaz.
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=80 ps t=100 us

Figure E-10: Evolution spatio-temporelle de la densité de neutre N(r,z,t)
en 10" cm™
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Figure E-11: Evolution spatio-temporelle de la densité de neutre N(r,z,t)
en 10'® cm™
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Les figures E-10 et E-11 représentent I'évolution en trois dimensions de la densité N(r,z) du
gaz neutre pour plusieurs instants (0 <t <0,2ms ). Ceci nous permet d'observer la formation
et la propagation des deux ondes de pression. La cathode est symbolisée par la région
constante située dans le coin gauche, 'anode par la région constante situ€e dans le coin bas.

La premiére image (t = 30 pus) montre la formation de ces ondes. Possédant la méme vitesse
de propagation, elles se croisent exactement au milieu de 1'espace inter électrodes (t = 50 ps).
Puis elles poursuivent leur propagation jusqu'a I'€lectrode opposée (t = 100 ps). La, la partie
comprise dans l'espace inter électrodes se réfléchit sur I'électrode et repart dans la direction
opposée. L'autre partie, qui se trouve en dehors de Il'espace inter €lectrodes poursuit son
chemin dans la direction initiale (t =130 ps). La partie de 1'onde restant dans l'espace inter
électrodes crée un mouvement alternatif entre les deux électrodes, entrainant des vagues

régulieres hors de cet espace (t =200 ps).

7.2 - Etude de l'injection d'énergie

Les courbes E-12 donnent I'évolution temporelle sur une durée de 15 ms de la température et
de la densité pour plusieurs points du réseau défini figure E-5. On constate tout d'abord que
cette durée ne suffit pas pour obtenir I'état stationnaire pour tous les points de l'axe de la
décharge.

L'examen de cette série de courbes montre que la montée en température est fonction du point
considéré. En effet dans les zones proches de la cathode ou I'injection d'énergie est maximale,
la température croit trés rapidement passant par exemple de 293 K a 1150 K pour le point (r =
0, z=15) . Ce qui provoque un dépeuplement des particules neutres dans la région cathodique.
La densité de gaz neutre diminue dans cette zone, passant de 3,4.1016 cm™ 2 0,86. 10" ¢m 3.
Par contre, ce. phénoméne entraine un surpeuplement de particules dans les zones non

touchées par le chauffage. En effet, la densité de gaz neutre augmente pour tous les points

situés sur le rayon r = 80 mm.
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7.3 - Conclusion

La simulation de la dynamique des neutres dans un cas d’injection d’énergie constante au
cours du temps nous a permis d’observer plusieurs phénomenes contribuant a I’évolution du
gaz. Dans un premier temps, les conditions aux limites en température aux deux électrodes
créent des ondes de pression. Ensuite, I’injection d’énergie devient suffisante pour amorcer un
chauffage continu du gaz neutre. Les différents résultats obtenus dans cette simulation ont
montré que ce code décrivait de facon correcte les différents phénomeénes physiques a prendre

en compte dans I’évolution du gaz neutre.

VIII - ETUDE DU COUPLAGE DES MODELES THERMIQUE ET ELECTRIQUE

8.1 - Introduction

L'objet de ce paragraphe est la présentation et la discussion des résultats obtenus en simulant
une décharge luminescente basse pression dans l'azote en régime pulsé dans les conditions
suivantes:

- Pression : 1 Torr Tension : 1000 Volts

- Temps de décharge de 5 ms, temps de post décharge de 5 ms
Pour ce faire, nous avons couplé les deux modeles précédemment décrits afin d'obtenir une
meilleure description de la décharge. L'évolution spatio-temporelle des particules chargées est
gérée a l'aide du modele électrique a deux populations d'électrons (cf. chapitre D). Celle du
gaz électriquement neutre se fait a l'aide du modéle thermique mis au point et présenté au
début de ce chapitre.

Les deux modeles ont €té couplés de facon autocohérente. Plus précisément, a chaque étape,

- =
la densité de puissance Joule J-E, calculée par le modele électrique est instantanément
réinjectée dans le modeéle thermique. De méme, les variations de densité du gaz porteur,
calculée a l'aide du modéle thermique sont automatiquement réinjectées dans le modele

électrique.
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Densité de puissance Joule

MODELE MODELE

THERMIQUE ELECTRIQUE

Densité de gaz neutre

Figure E-13: Schématisation du couplage entre les modéeles électrique et thermique

Les particules neutres et les particules chargées ne possedent pas dans leurs évolutions
respectives les mémes échelles de temps. En effet, pour le gaz neutre, I'état stationnaire ne
peut étre atteint qu'au bout de plusieurs millisecondes alors que quelques microsecondes
suffisent aux particules chargées pour atteindre cet état. Il serait donc absurde de coupler ces
deux modeles en utilisant le méme pas de temps. C'est pourquoi nous avons utilisé une
méthode dite de 'Sub cycling' pour obtenir un couplage satisfaisant entre ces modeéles.

Soient At, le pas de temps du modele électrique et Az, celui du modéle thermique. Az, est un
multiple de Atz,, on a donc At, = kAt, avec k entier. La méthode de 'sub-cycling' consiste

donc a faire k boucles temporelles du modéle électrique pendant que le modéle thermique n'en
fait qu'une, les données communes (densités de gaz neutre et de puissance Joule) ne sont
introduites que toutes les k itérations.

Le parameétre k dépend essentiellement de I'évolution de chaque particule présente dans le
milieu a simuler. Il doit étre du méme ordre de grandeur que le rapport des vitesses des
particules neutres sur celle des particules chargées, tout en respectant les conditions de
stabilité et de convergence de chaque modele. Nous avons choisi k = 40000.

Une fois qu'un état d'équilibre a été atteint pour les particules chargées, il n'est plus nécessaire
de faire évoluer le modele électrique tant qu'une variation importante de densité du gaz neutre
n'est pas intervenue. C'est pourquoi, le modele global est constitué d'une succession de
périodes ou les deux modeles évoluent parallelement en respectant le rapport d'itération & et

de périodes ol le modele thermique évolue seul.



8.2 — Phase de décharge

8.2.1 - Présence d’une onde de pression

Comme dans le cas d’une injection d’énergie constante au cours du temps, on observe bien
dans la décharge la création d’une onde de pression (figure E-14). Elle se propage dans le
plasma avec une vitesse moyenne d’environ 400 m/s.

L’étude précédente nous a montré que cette onde est trés vite ‘noyée’. Les inhomogénéités de
densité et de température qu’elle produit deviennent rapidement négligeables devant celles

issues de I’injection d’énergie.

Figure E-14 : Evolution spatiale de la densité de gaz neutre N(r,z) at =30 us

(Unité : 10'° em™)
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8.2.2 - Présentation des courbes de courant

Evolution temporelle du courant de décharge (P = 1 Torr, U = 1000 Volts)

) - - - ] 200
250
150
2 200 z
g E
€ 150F € 100
o X o E
3 3
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50}
0 : I L L ' ] 0 \ I L i
0 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4 5
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Figure E-15 : Modéle couplé Figure E-16 : Modele électrique seul

Les figures E-15 et E-16 représentent une comparaison de I’évolution temporelle du courant
décharge dans les conditions suivantes :
- Couplage entre les modeles électrique et thermique pour la figure E-15.

- Modele électrique a deux populations d’électrons pour la figure E-16.

On constate que dans le cas du modele électrique seul, I’état stationnaire est obtenu au bout de
quelques micro-secondes. Par contre, dans le cas du modele couplé, quelques millisecondes
sont nécessaires pour obtenir 1’état stationnaire. Cet ordre de grandeur est comparable a celui
mesuré expérimentalement.

Une des différences marquantes entre les deux évolutions du courant est la présence d’un pic
d’amorgage dans le cas du modeéle prenant en compte la dynamique des neutres, alors que
dans le cas du modele électrique, le courant augmente de fagon réguliére jusqu’a sa
stabilisation. Comme le montre 1’oscillogramme A-6, ce pic d’amorcage est observé
expérimentalement. Il est d’autant plus marqué que le temps de décharge est bref et le temps
de post décharge est long. Ce qui correspond a des conditions ou les variations de température
et de densité du gaz neutre sont importantes durant les deux phases.

Le modéle numérique nous a permis de déterminer I’origine de ce phénomeéne. La détection
expérimentale de la présence de ce pic permet donc un controle de I’effet de refroidissement

du gaz neutre, correspondant a des conditions défavorables pour le traitement de nitruration.
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Si I’on ne prend pas en compte les effets de la dynamique des neutres, pour une pression d’un
torr et une tension de 1000 Volts, on obtient un courant de décharge a I’état stationnaire de
I’ordre de 190 mA. Par contre, lorsque ces effets sont pris en compte, le courant présente un
pic d’amorcage d’amplitude 280 mA puis se stabilise aux environs de 50 mA. Les deux
simulations réalisées correspondent a la description de deux régimes différents et sont
correctes toutes les deux. Comme nous 1’avons vu au chapitre précédent, la simulation
utilisant le modele électrique seul fournit des résultats satisfaisants pour des décharges
présentant des temps de décharge courts et des temps de post décharge longs. La simulation
utilisant le modele coupl€ retranscrit bien la cas d’un plasma continu. Les valeurs de courant

obtenus sont du méme ordre de grandeur que celles obtenues en régime continu par J.

Bougdirars].
VD (volts)
3000
(a) | —=— 0,8 Torr
—— . 2"Tory
i = 1,5Torr
2000
1000 -
ID (mA)
0 d T T T T v T T T Y 1]
20 40 60 80 100 120 140 160

Figure E-17 : Courbes Tension-courant expérimentales

8.2.3 — Etude des grandeurs électriques

Les figures E-18 a E-21 représentent 1’évolution spatio-temporelle des différentes grandeurs
accessibles grace au modele numérique couplé dans les conditions définies au paragraphe

précédent. Cette évolution est séparée en deux parties:
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- une premiére partie, appelée TEMPS COURTS', représente les grandeurs pour des
temps a'llant de 0 a 500 ps. La légende des figures E-18 et E-19 est donnée dans le
tableau T-7.

- une deuxieme partie, appelée TEMPS LONGS' représente les mémes grandeurs mais

pour des temps allant de O a 5 ms. La légende des figures E-20 et E-21 est donnée dans

le tableau T-8.
t=2H8 | oo t=100ps | —==——= t =200 ps
———r— t=300ps | -—crr—- t =400 ps i t =500 ps
Tableau T-7 : Légende des figures E-18 et E-19
=g | oo s Mg || - t=2ms
e e t=3m8 | re—ewe— t=4 ms et t=5ms

Tableau T-8 : Légende des figures E-20 et E-21

* Expansion des zones

Les courbes de champ électrique et de densité des €lectrons rapides montrent I’expansion de la
lueur négative dans I’espace inter électrodes, entrafnant ainsi la disparition progressive de la
colonne positive. Au bout de 500 ps, la colonne positive a totalement disparue. L’espace inter
électrodes n’est plus constituée que par la lueur négative et la chute cathodique. La longueur
de cette derniére augmente aussi au cours du temps. La disparition de la colonne positive et
I’expansion de la lueur négative a été €galement mis en évidence par spectroscopie optique
d’émission (figures A-12 a A-15). Le modele couplé nous a donc permis d’obtenir une

description trés satisfaisante des différentes zones présentes dans une décharge continue.

* Etude de la température axiale du gaz neutre

Dans les premiers instants de la décharge, la température du gaz neutre croit trés rapidement
dans la chute cathodique ou le dépot d’énergie par effet Joule est important. Ce chauffage

entraine un dépeuplement des particules neutres dans cette zone. Les €lectrons rapides sont
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alors soumis a un régime de moins en moins collisionnel conduisant & une augmentation de
leur énergie. Cés électrons posseédent alors une énergie plus élevée lors de leur entrée dans la
lueur négative et doivent donc parcourir une plus grande distance avant de se thermaliser,
permettant ainsi une premiére expansion de la lueur négative.

Par la suite, le chauffage du gaz s’étend a travers la lueur négative, entrainant un
dépeuplement des particules neutres dans cette zone. Le nombre de collisions permettant aux
électrons rapides de perdre leur énergie diminue. Ce phénomeéne permet un libre parcours

moyen de ces €lectrons de plus en plus grand, ce qui justifie I’expansion de cette zone.
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8.3 — Phase de post décharge

Nous allons nous intéresser maintenant a 1’évolution des particules neutres dans la phase de
post décharge. Au bout de 5 ms de la décharge étudiée au paragraphe précédent, nous avons
annulé le terme source d’injection d’énergie par effet Joule et laissé évoluer le gaz neutre

pendant 5 ms. Le temps t = 0 ms correspond a la coupure de la décharge.

Evolution temporelle de la température et de la densité du gaz neutre

en phase de post décharge
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Figure E-22 : Température 7( 1) Figure E-23 : Densité N(t)

Profil de densité de gaz neutre en début et fin de post-décharge
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Figure E-24 : t =0 ms

135

230

190

180

T 220 T 220p
E RS

o o

o © :
% 210 z 210
S S

£ 200 & 200

2.88

ANODE

P

‘--_l

o

o

20

w k)

a

w

iy
40

Position radiale (mm)

Figure E-25: t =5 ms

60



Les figures E-22 et E-23 montrent I’évolution temporelle pendant la phase de post décharge
de la températﬁre et de la densité du gaz neutre pour deux points situés sur ’axe de la
décharge:

- a 5 mm de la cathode pour la courbe continue.

- a 15 mm de la cathode pour la courbe en tirets.
On constate que la température décroit rapidement dans les régions proches de la cathode,
passant de 1150 K a 700 K pour le point le plus proche de I’électrode. Ce phénomene entraine
un repeuplement des particules neutres dans cette zone. Leur densité augmente d’environ 70%

dans cette zone sur un temps de 5 ms.
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Figure E-26 : Champ de vitesse des particules neutres

dans la région proche de la cathode a 0,5 ms

Le champ de vitesse de la figure E-26 montre que les particules neutres tendent a se diriger

vers la cathode. Ce qui augmente le flux de gaz neutre arrivant sur I’échantillon constituant

I’électrode.
En ce qui concerne le traitement de nitruration, les especes potentiellement réactives
posseédent généralement une durée de vie longue (de I'ordre de quelques centaines de

millisecondes pour I'azote atomique N et de ’ordre de la seconde pour N,(A) et
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N,( X,v) Y Si I’on considére le milieu de I’espace inter électrodes comme une source

d’especes réactives, 1’augmentation du flux de gaz neutre vers la cathode entraine un apport
supplémentaire d’espéces nitrurantes sur I’échantillon. Méme si en phase de post décharge, le
taux global d’espéces actives diminue, ce phénoméne peut contribuer a une meilleure
distribution de ces espéces pour la nitruration.

Il est clair qu’une analyse plus fine prenant en compte I’injection et le pompage du gaz serait
nécessaire pour valider cette hypothese. On peut toutefois signaler que le temps de séjour des
espeéces dans le réacteur est de I’ordre de cinq secondes, ce qui représente mille fois la durée
d’une post décharge.

Les décharges qui ont été décrites précédemment correspondent a des décharges pulsées ayant
des longs temps de post décharge puisque le gaz neutre est supposé au repos et a la
température ambiante a chaque début de cycle. Si 1’on souhaite décrire des décharges pulsées
correspondant a des cas réalistes de traitement, il est nécessaire de considérer plusieurs cycles
de décharge et de post-décharge en prenant comme conditions initiales d’un cycle de décharge
les conditions finales du cycle de post décharge précédent. En effet, le pic d’amorgage décrit
précédemment est symptomatique du brusque chauffage du gaz neutre. En réarmorcant a
partir des conditions finales du cycle précédent, plus le temps de post décharge sera bref, plus
le profil de densité du gaz neutre se rapproche de celui obtenu en décharge et le pic

d’amorcage devrait diminuer comme nous I’avons constaté expérimentalement.

IX - CONCLUSION

Dans ce dernier chapitre, nous avons présenté le couplage entre le modele électrique a deux
populations d’électrons et un modele thermique décrivant I’évolution dynamique du gaz
neutre. Cette simulation nous a permis d’affirmer que la prise en compte des inhomogénéités
en température et en densité du gaz neutre était indispensable pour décrire de fagon correcte
notre décharge diode, et en particulier dans les zones proches de la cathode. Cette remarque
est d’autant plus importante dans le cas d’un plasma pulsé ou le gaz neutre évolue suivant des

phases successives de chauffage et de refroidissement.
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Conclusion

L’objet de ce travail était la modélisation d’une décharge diode dans I’azote utilisée
pour nitrurer des échantillons de fer, d’acier, voire d’aluminium. Dans un premier temps,
nous avons adapté le modele hydrodynamique développé par P Bayle aux conditions de
fonctionnement du réacteur utilisé au laboratoire. Ce modele est constitué par les trois
premiers moments de 1’équation de Boltzmann pour la description des €lectrons. Les ions, qui
sont en équilibre avec le champ électrique local, sont décrits a I’aide d’une équation de
conservation de la densité et une équation de mobilité. L’ensemble de ces équations est couplé
a I’équation de Poisson afin d’obtenir le profil de champ électrique.

Afin d’améliorer la description des différentes zones de la décharge et les mécanismes
d’ionisation, il a été nécessaire de séparer en deux populations les €lectrons. Une premiére
population, constituée par les électrons primaires, est décrite a 1’aide d’un faisceau
monoénergétique. Il est issu de la cathode sous I’effet du bombardement ionique. La seconde
population, constituée par les électrons ultimes, est quant a elle décrite a I’aide d’une fonction
de distribution maxwellienne. Ce nouveau modeéle nous a permis d’obtenir une meilleure
description de la décharge. En effet, les comparaisons effectuées entre le premier code et les
résultats expérimentaux nous ont montré que les longueurs de lueur négative obtenues
numériquement étaient trop faible vis a vis de I'expérience. L’addition d’une nouvelle
population d’électrons, a savoir les électrons rapides, a permis a la fois une augmentation de la
taille de cette zone ainsi qu’une description en bien meilleur accord avec les résultats
expérimentaux. En particulier, le cas de plasma pulsé avec des temps de décharge brefs et des
temps de post décharge longs est trés bien modélisé par ce nouveau code. Nous obtenons un
trés bon accord entre expérience et simulation dans la comparaison de I’émission du premier
systéme négatif ainsi que pour la comparaison des courants de décharge a différentes tensions

et différentes pressions. Il a été montré que dans la chute cathodique et dans la lueur négative,
I’état N5 (B) est principalement peuplé par impact des électrons rapides sur la molécule

d’azote dans son état fondamental. Par contre, il a ét€ montré que ce type de modeéle se révele
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inadapté en régime continu ou en régime pulsé avec des temps de décharge relativement
longs. Une étude expérimentale systématique nous a conduit a penser que le désaccord résidait
essentiellement dans le fait que le gaz porteur est considéré comme un thermostat a
température ambiante.

Pour prendre en compte ces effets d’évolution du gaz neutre, nous avons couplé le
modele électrique précédemment décrit avec un modéle thermique bidimensionnel. Ce modele
permet d’obtenir les évolutions spatio-temporelles de la température, de la densité et de la
vitesse du gaz électriquement neutre. Un des résultats importants obtenus a I’aide de ce code
est ’observation de 1’expansion progressive de la chute cathodique et de la lueur négative,
ainsi que la disparition de la colonne ?ositive, au cours de la décharge. Ce phénomene a été
également observé expérimentalement lors de I'étude de plasma en régime pulsé ayant de
longs temps de post décharge. L’introduction de la dynamique des neutres dans notre modéle
permet d’obtenir des courants nettement inférieurs a ceux obtenus a 1’aide du modéle
électrique seul. Ces courants sont du méme ordre de grandeur que les courants expérimentaux
obtenus en régime continu. L’utilisation de ce code a permis également de rendre compte du
pic d’amorcage observé expérimentalement sur le courant de décharge. L’origine de ce
phénomene est le refroidissement du gaz neutre pendant la post-décharge et son échauffement
lors de la phase de décharge. Il a pu étre montré lors de cette étude I'importance de
I’inhomogénéité de la densit€é du gaz porteur en plasma pulsé dans les zones proches de la
cathode. Le code numérique actuel permet donc de décrire de fagcon trés satisfaisante des
plasmas pulsés a long temps de post-décharge avec des décharges pouvant atteindre plusieurs
millisecondes.

Ce code sera également capable de décrire des décharges a temps de post-décharges
plus brefs, pour cela il suffira de simuler plusieurs pulses et de réinjecter la répartition de la
densité de particules neutres obtenue en fin de post-décharge dans le modele global
(électrique+neutre). A partir de ce stade, les différents types de plasmas pulsés étudiés
expérimentalement seront bien décrits du point vue é€lectrique et thermique. Différentes
évolutions sont maintenant possibles :

* une description plus fine du faisceau d’électrons rapides en utilisant un modeéle

Monté Carlo permettrait de traiter les électrons secondaires.

* I’introduction de la cinétique chimique permettra une meilleure connaissance de la

réactivité de ce type de plasma.
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ANNEXE A

Discrétisation par la méthode des volumes finis

Nous présentons ici l'intégration temporelle et l'intégration spatiale de 1'équation générale de

opd 2 . =2 o
transport = T Vi(p®V-Ty, VD )=S, surle volume de controle définit ci dessous:
Volume de controle

Co T T T K
' I

il : | I | 4

! | I I I il

i-1 i-1/2 i i+1/2 i+1
D oo i 3
Ar

On définit maintenant les quantités suivantes:

- T, représente la valeur du volume de contrdle.
- A,_,,, et A, représentent les valeurs de l'aire de l'interface en i-1/2 et i+1/2.

- ©, représente la valeur de l'aire entourant le volume de contrdle.

Ces quantités prennent des valeurs différentes suivant le systéme de coordonnées choisi:

Forme de la cellule Parallépipédique Cylindrique Sphériques
Ay I 2MhT; 172 anrsy,
T; Tiviz ~ Tiaiz Tth( rli, =r ) 4 3
: BHS RN 3™ i~ )

h étant la hauteur de la cellule

Remarque: On suppose dans toutes la suite que le réseau ne varie pas en fonction du temps,

les quantités A/, et T, sont donc constantes au cours du temps.

L'intégration spatio-temporelle de I'équation nous donne:
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_[”N'[ R J‘”NJ {V ®V-T, V® }d d j’w S dv.d
i+ TGl = -ar
(xi) a &t (%) (p : (i) O Tl ;

~ —

I3

I I

ot I'on désigne par I, I, et I5 les trois termes de cette équation.

* Calcul du terme I;:

Pour le calcul du terme 7;, on suppose que la quantité p® au noeud i est constante sur tout le

volume de contréle T;, ce qui nous donne:

1+At ap(I) B i 0
11'11'[ 3 df—Tf[(Pq’); _(P‘I’)f]
ol (pfb)? représente la grandeur p® au noeud i du réseau et a l'instant 7.

1 # . P ~ o0
(p(I)),_ représente la grandeur p® au noeud i/ du réseau et a l'instant 7 + At .

* Calcul du terme />:

Le calcul du terme I, s'effectue en transformant I'intégrale de volume en une intégrale de

surface, on a ainsi:

1+At = =4 = t+A1 - =
:I J ‘ {V(p(I)V—l"q, V(I))}d'cfdr=.[ -[ . (p(I)V_r‘qu)}do-jdt
t (t) ! (6;)

Si I'on considére que nous sommes dans un cas monodimensionnel, I'intégrale I, s'écrit alors:

1+Ar a@] ( aq))
i, = =T — da; < Qu—-Ty— do; ¢dt
. .[ {J:’ Af+l/2)(p T wp o NAian) e o S

= —
ol u est la composante de la vitesse V suivant l'axe r .

. od od
En supposant que les quantités [p(bu—l"q, = pDu— sont constantes
. o Jivin ®or i-1/2
sur les interfaces d'aire A,,;,, et A,_,,,, l'intégrale I; devient:

1+At ad
I, =Ai+1/2J: [p Du—Ty arj

Il faut maintenant faire une hypothése sur la variation au cours du temps des termes

oD 0P
(pd)u—[‘q, ——~] et (pcl)u— I'p —) afin de pouvoir effectuer leur intégration
r Jisisa or Ji_iz

+At

i+1/2 Fliarn

temporelle.
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1+Ar
L'hypothése généralement employée est de considérer l'intégrale temporelle | Y(t)dt (ou
!

od

oD
Y(t)représente soit (deu— Iy —-) . soit(pcbu ! —J ) comme une combinaison
o Jisis or Jisina

linéaire de Y(r+ At ) etde Y(t).

1+4Ar
D'ou | Y(t)dt = [OLY(I + At )+(1—o)Y(t )]m avec o un nombre variantde 0 a 1.
!

Trois grands schémas sont issus de cette hypothése:
- 81 oe = 0 on obtient un schéma explicite.

-si oo =1 on obtient un schéma implicite.

1
-8l o= 5 on obtient un schéma dit de Crank-Nicholson.

Nous avons opté pour un schéma explicite, ce qui nous donne:
o0\’ o’
I, = Ai+u2Af(p(b” Ty B—r] - Ai—l/zm(pq)“ T a_r)
i+1/2 i-1/2

ou I'exposant 0 nous indique que les valeurs doivent étre prises a l'instant .

0 0

D

Les termes (I}, _82) et ( | a—~] s'expriment facilement par:
o )i o Jian

o0\’ DY, — D) ( acb}‘} @) - @Y,
(1}, g] i r¢i+]/2( Ap et| Iy o ). =T K

i+1/2

0

i-1/27

0
i+1/2

Quant aux termes (pcl)u) et (pd)u) leurs expressions vont dépendre des quantités

connues localisées aux noeuds du réseau. Plusieurs choix sont possibles suivant le type

schéma choisi (centré ou upwind), ils sont exprimés dans I'annexe B.

L'intégrale I; devient alors:

%, - @’ o] — @7
12 - AI'-I-IJ"ZAI{( p(pu ):'(11/2 . Fd}..q_”g -HA?' }_ Ai-l.f?&t{( p(Du )."0—1/2 e r‘D,‘._;/g —r]
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* Calcul du terme I5:

L'intégration de /5 est immédiate et conduit a:

I, =83 m,Ar

ou S&. représente la valeur de S, au noeud i et a I'instant t.

Pour récapituler, apres intégration des différents termes, nous obtenons:

PP, — DY
1:,-[( p®) —(pd };0] + A;+|/2Af{( PDU )12 — Lo +IAr }
P} - @7,

0 i ]
— A pAt {( pPu) i —To, ) Ar } =So,T;A

On peut donc exprimer les valeurs inconnues (p® ) a l'instant ¢+ Az en fonction des valeurs

connues a l'instant t:

&bt @7, - DY
(pq) );] = ( pdj );0 . +V‘2 {( p(DLI ):S—IKZ - riDH_]/z '_i]-&r_}
A, At @) - !
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ANNEXE B

Algorithmes de transport - Schéma centré - Schéma upwind

Si l'on considére I'équation de conservation monodimensionnel pour la grandeur p®:

opd dpdu 0 oD
"—P'—-l- P ‘—[ q,;)zsm

ot or  or

On peut résoudre numériquement cette équation a l'aide de plusieurs schémas tel que le

schéma centré ou le schéma upwind. Nous allons présenter les équations discrétisées en

choisissant I'un ou l'autre de ces 2 schémas, le choix d'un de ces 2 schémas sera pris en

opDu
ar

compte pour le calcul du terme

Schéma centré

En optant pour un schéma centré, on obtient:

! ((pd) )iy +(pP); ][“:ﬂ + ]

(pq)u)iiUZ - 2 1)

On obtient donc:

AiapBt |[(p®@ ), +(pD@ ) | ujyy +u; o, — P!
At i+1/2 i+1 i i+1 i i+] i
(p(I) )I'H- ! —. (p(D );I — e {{ 2 2 ke rd)f‘i’l/?. Ar =

i

Aot [ (p® ) +(p®@ )L, | ui +uf, O -
+ {[ =Ly — e (S AT

4 2 2 Ar

i

Schéma upwind

1
Uig) T U |,
2

En optant pour un schéma upwind, on obtient pour u},,, = (

I ot ) ¢ _ {1 Co
(P(D“)Huz =(PD )qUiyyyn 1 Uiy >0 et (P‘I’“);+1/2 =(PDP )i Uiy1/ S Ujyyyp <0

(pq)“):-x/z =(p® ) ui_y5 SiUiy5>0 et (Pq)“):-uz =(p®D ) ui_y/y Si w4/, <0
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On obtient donc:

A oAt |[(p® )y +(p® ) | ulyy +uf r—@!
D A ) i+1/2 i+] i i+l i i i+l i
(p ):+ =R +’|: {{ 2 9 Diy1/2 Ar

i

t ! t t ' _ !
RS {[f e }+ S

T 2 2 Ar

i
Le choix entre ces différents schémas s'effectue grice a un coefficient adimensionnel défini
comme €tant le rapport de l'intensité de la convection sur l'intensité de la diffusion. Ce
coefficient s'appelle généralement:
- le nombre de Reynolds (R.) pour l'équation de conservation de la quantité de
mouvement.

- le nombre de Péclet (P.) pour I'équation de conservation de I'énergie.

Par exemple, on peut démontrer (S.V. Patankar) que le schéma centré ne produit des résultats
physiquement acceptables que lorsque la valeur absolue de ce coefficient est inférieure a 2. En
particulier, prés des forts gradients, on constate la formation d'oscillations parasites

dépourvues de signification physique, amenant a la destruction rapide de la positivité de la

solution.

yoi s " d oD
Dans notre cas, les processus diffusionnels, associés au terme —|Ty——| sont

ox\ ® ox
complétement €cartés du modele. L'équation a résoudre devient donc:

dp® . dpDu N

e e

Ceci aura pour conséquence:

- de créer localement des oscillations parasites si I'on adopte un schéma centré.

- de créer une diffusion numérique artificielle dans le cas d'un schéma upwind.

On se propose donc de remédier a ces problemes en adoptant la technique de correction de

flux F.C.T. développé par J.P. Boris and D.L. Book que nous développons dans l'annexe C.
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ANNEXE C

Méthode de correction de flux F.C.T.

Le principe de base de la méthode F.C.T. consiste a appliquer au profil de (p(I))T, issu du

schéma de transport dispersif, une diffusion corrective uniquement dans les régions ou des
oscillations ont tendance a se produire.
Cette méthode atteint son objectif en deux étapes:
- 1°* étape: Elle applique en tout point du profil une diffusion artificielle dont
I'intensité est suffisante pour gommer les oscillations parasites.
- 2°™ étape: Elle applique ensuite une antidiffusion pour faire disparaitre la diffusion
artificielle dans les zones ou elle n'était pas nécessaire. Cette diffusion peut provenir
soit de l'étape 1 (cas du schéma centré), soit du schéma dispersif (cas du schéma

upwind).

Cas du schéma centré: le transport crée des oscillations parasites

(p (D)? Transport (p ¢>):r Diffusion (p d))f'D Antidiffusion (p (I)):

Cas du schéma upwind: le transport ne crée pas d'oscillations parasites mais présente une

diffusion artificielle, seule la deuxiéme étape est nécessaire.

(p (I))? Transport (p (D):"D Antidiffusion (p q)):

représente la grandeur p® au noeud 7 du réseau et a l'instant 7.

représente la grandeur p® au noeud i du réseau apres le transport dispersif.

I %
représente la grandeur p® au noeud i du réseau apres la diffusion

1 - . # L L
; représente la grandeur p® au noeud 7 du réseau et a l'instant 7+ Az
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. 7 i 7 , T
Quelque soit le schéma de transport choisi, la grandeur transportée (p(IJ)[, peut se mettre sous

la forme:
'c,-(ptb)j =T, (Pq))? ~Fan+FL

ot Fl , représentent les flux bruts de transport.

Nous allons maintenant présenter plus en détails les 2 étapes de cette méthode: la diffusion et

I'antidiffusion.

Diffusion
On applique a la grandeur transportée (pd))i_r des flux bruts de diffusion définis par:
Fn =VianTin (( PP )iy —(pD );'0)
Ff?lfz = VianTiaye (( pP ):‘0 —(pP );'0—1 )

|
avec Ty = E(Tiil +7T;)

V4o st le coefficient de diffusion (il sera exprimé un peu plus loin).

Ce qui nous donne:
™ T D D
Tf(P(D),- =T (Pq)),- = Fan+Fp
Cette diffusion est appliquée en tout point du réseau. Il va donc falloir I'annuler aux endroits

ou elle n'était pas nécessaire. C'est le role de I'opération d'antidiffusion.

Antidiffusion

)TD des flux bruts d'antidiffusion définis

On applique a la grandeur transportée et diffusée (pfb

par:
F.:‘fllz = R Tivin (( pP );'TH —(pP ):'T)
F}fuz =HianTian (( pd );T —(p®P JL )

avec W, estle coefficient d'antidiffusion (il sera exprimé un peu plus loin).
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Un phénomene indésirable que crée I'application de ces flux bruts d'antidiffusion est la
création de nouveaux extremums ou l'accentuation des extrémas déja existants. Il nous faut

donc corriger ces flux a l'aide des limiteurs de flux proposés par J.P. Boris and D.L. Book.

o Si/2Tin (( pd );iDz - (p® )El) )’ SinaTi (( pd )im —-(p® )fl) )]}

C . A
Fiip = Sinip ’"M{Of mm“FMﬂ

ol S,,,,, est le signe de la quantité (( p® ) —(p® );m)

On peut remarquer que l'application du limiteur de flux n'empéche nullement la création ou
I'évolution d'extremums locaux lorsque la physique du phénomene l'exige. Par contre, un
extremums ponctuel peut se transformer sous l'effet de la diffusion en un plateau de 3 points
sur lequel I'antidiffusion s'avére impuissante: c'est le phénomene de clipping.

Sous l'effet de I'antidiffusion corrigée, la nouvelle valeur (ptb):_ de la grandeur p® calculée

au noeud i et a I'instant ¢ + At s'obtient par la relation:

T (pfb): = Tf(p(p)jb - Fan+FSp

Remarques:
- Les coefficients de diffusion v, et dantidiffusion ., sont ajustés en fonction des

particularités du probleme étudié.

J.P. Boris et D.L. Book proposent pour obtenir des erreurs de dispersion allant du 2°™ au 4°™

At 1 1
ordre (on pose €51/, = Aol —{— e ]):
1/ e b PR

I

Dans le cas du schéma upwind:

Vit =0
Eix12
Hirn = ) (1-€1,,)

Le coefficient de diffusion vy, est nul car il n'est pas nécessaire d'appliquer de la diffusion

artificielle dans ce schéma.

Dans le cas du schéma centré:
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1
Viss = 3 + 5( €is1/2 ¥

I 5
Hisi = o g( €12 )

Le choix de ces coefficients nous permet d'obtenir une antidiffusion dite phoenical car elle

compense exactement la diffusion lorsque la vitesse s'annule.

- Afin de préserver la stabilité et la positivité de la solution, la cellule i/ ne doit échanger
qu'avec les cellules qui lui sont contigués (soient les cellules i-/ et i+17). De ce fait, la vitesse

de transport u;, le pas spatial Ar et le pas temporel Atz doivent vérifier en tout point i du

réseau et a chaque instant 7 la relation:

At
%3

1 ; :
< 2 pour un schéma centré

At‘ , .
u; A <1 pour un schéma upwind
r
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RESUME :

Ce travail est consacré 2 la modélisation d'une décharge diode pulsée dans l'azote utilisée pour
la nitruration des aciers. L'objectif de ce travail était de mieux comprendre les différents
phénomeénes mis en jeu dans ce type de décharges afin d'optimiser le traitement.
ILa premiére étape de ce travail a consisté en l'adaptation d'un code €lectrique existant aux
conditions de fonctionnement du réacteur de traitement présent au laboratoire. Les premigres
comparaisons entre les résultats numériques et ceux obtenus expérimentalement par
spectroscopie d'émission et par sonde électrostatique ont montré un accord général satisfaisant
et ont mis en évidence les limites de ce code.
Deux améliorations ont alors été apportées au modéele de base:

- Une meilleure description de la population électronique a l'aide dun faisceau

monoénergétique. :

- Un couplage avec un code décrivant la dynamique du gaz neutre.
La premigére amélioration a permis de mieux décrire l'ensemble des différentes zones
présentes dans la décharge, en particulier la lueur négative et d'obtenir un trés bon accord
entre numérique et expérience dans le cas de décharges impulsionnelles.
La seconde amélioration a montré l'importance et la nécessité de prendre en compte le
chauffage du gaz neutre dans le cas des décharges avec des temps d'allumage supérieurs 2
duelques centaines de microsecondes.

SUMMARY :

This work deals the modeling of a dc pulsed diode type discharge used for iron and steel
nitriding. The present research aimed at a better understanding of the processes occuring in
such plasmas in order to attain an optimization of the surface treatment process.
In afirst stage we adapted an existing electrical modeling to the experimental results obtained
from electrostatic probe and emission spectroscopy measurements. These preliminary results
showed a roughly good agreement between the modeling and the experiment and pointed out
the limits of this simulation.
Two improvements have thus been made to this basic model:

- a better description of the electron population using a monoenergetic electron

beam.

- acoupling with a modeling of the neutral gas dynamics.
The first improvement led to a better description of the various regions of the discharge (in
particular the negative glow) and to get an excellent agreement between numerical and
experimental results in the case of short duration impulse discharges.
The second improvement showed the importance and the need for taking into account the
heating of neutral gas in the case of discharge on-time greater than a few hundreds of
microseconds.

MOTS CLES:

Plasmas froids réactifs Modélisation
Décharges pulsées Dynamique des neutres
Azote Lueur négative

Nitruration Faisceau d'électrons
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