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Depuis plusieurs décennies les plasmas froids sont appliqués dans la plupart des
domaines technologiques, s’étendant de la métallurgie, I'industrie des polymeéres et du
textile, aux industries de l'optique et de la microélectronique. Plus récemment et depuis
pres de trois décennies, des travaux ont été menés dans le but de développer leur utilisation
dans le domaine biologique et notamment pour la stérilisation [1]. Les travaux qui avaient
été menés dans ce contexte ont permis par la méme occasion de révéler des potentialités
intéressantes des plasmas froids pour des applications dans le domaine biomédical comme
une alternative a certaines techniques conventionnelles [2 — 3]. Grace a leur facilité
d’utilisation et leur relative sécurité que ce soit vis-a-vis du manipulateur ou du sujet traité,
un intérét particulier pour I'application des plasmas dans le domaine du biomédical s’est
alors développé, amenant a I'’émergence d'une nouvelle discipline scientifique appelée
“Plasma Medicine”, faisant intervenir des spécialistes des plasmas et des spécialistes du
domaine médical et/ou de la biologie.

Dans le domaine des applications médicales des plasmas, 'un des aspects les plus
explorés est le développement des sources de plasma plus adaptées aux exigences liées a
leurs applications sur les étres vivants en général et a 'étre humain en particulier. Parmi ces
sources, les jets de plasma a pression atmosphérique (APPJ) sont les plus prometteurs et
ce, grace a leur manipulation relativement aisée dans des conditions ambiantes, sans
risques significatifs pour 'opérateur ainsi que pour l'environnement et a leur potentiel
d'utilisation pour un traitement localisé. En effet, la taille d'un jet de plasma peut étre
modulée et une petite section peut étre facilement produite, permettant alors un traitement
trés localisé. Les jets de plasma sont créés a pression atmosphérique et sont capables de
produire de multiples espéces a forts effets bactéricides, utiles pour le traitement des
cellules biologiques. Ces espéces peuvent étre des rayonnements UV [4], des particules
chargées, des espéces réactives de 'oxygene (ROS) et des espéces réactives de 1'azote (RNS)
[5]. Elles peuvent endommager les cellules vivantes en affectant leur structure et / ou leur
ADN conduisant ainsi a leur destruction [6 — 7].

L’objectif principal de cette theése de doctorat est la conception et la réalisation d’'un
banc pour la création de jets de plasmas a pression atmosphérique dans un flux de gaz
approprié, en vue de son utilisation dans le domaine biomédical telle que la stérilisation
et/ou les traitements thérapeutiques. De ce fait, dans un premier temps nous avons mis en
place un générateur de haute tension alternative (banc AC) capable de générer des signaux
de plusieurs kilovolts a des fréquences variables dans le domaine audio et nous avons réalisé
un réacteur de plasma a barriere diélectrique (DBD) de symétrie cylindrique a électrode
concentrique. En utilisant de 'argon comme gaz précurseur, nous avons appliqué le banc
AC que nous avons mis en place ainsi qu'un banc commercial permettant de délivrer un

signal électrique impulsionnel pour générer un jet de plasma dans l'air a pression
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atmosphérique de plusieurs centimetres de longueur. Les propriétés électriques et
géométriques du jet de plasma ainsi que la nature des especes qu’il permet de générer ont
été analysées et leur dépendance vis-a-vis des parametres du signal électrique AC ou

impulsionnels permettant ’excitation du plasma a été étudiée.

Dans un deuxiéme temps, avec la collaboration de collégues biologistes, nous avons
appliqué notre jet de plasma créé dans un flux d’argon a la pression atmosphérique, au
traitement d’'une bactérie de type Escherichia coli (E. coli) ensemencée dans une culture
étalée sur une boite de pétri ou diluée dans un milieu liquide. L’effet de la variation des
parametres du signal électriques d’excitation du jet de plasma sur son efficacité dans la
désactivation des bactéries a été étudié sur ces deux types de milieux (surfaces solides et

milieu aqueux contaminé par la bactérie E. coli).

L’ensemble des résultats que nous avons obtenus dans le cadre de ce travail de
recherche ont été rassemblés dans un manuscrit que nous avons structuré en quatre

chapitres.

Le premier chapitre sera consacré a des rappels succincts sur les plasmas froids et
plus particulierement les plasmas atmosphériques, leurs modes de création ainsi que
certaines de leurs caractéristiques. Nous insisterons sur les jets de plasmas créés dans l'air
a pression atmosphérique et nous présenterons quelques dispositifs de plasmas développés

pour des applications en médecine et mis sur le marché durant la derniere décennie.

Dans le deuxiéme chapitre nous présenterons les différents appareils et instruments
que nous avons utilisés au cours de ce travail pour la génération du jet de plasma, la
caractérisation électrique du signal d’excitation ainsi que la caractérisation de I'émission

optique du jet de plasma.

Le troisiéme chapitre sera consacré a la présentation du banc de jet de plasma que
nous avons réalisé et aux résultats de la caractérisation électrique et optique du jet de
plasma qu’il permet de générer. Nous commencerons par donner quelques précisions sur la
géométrie du réacteur, puis nous donnerons quelques-unes des caractéristiques
géométriques, électriques et d’émission optique du jet de plasma créé. La dépendance de
ces caractéristiques a la variation des parametres électriques du signal d’excitation du

plasma sera présentée et discutée en se référant aux récents résultats de la littérature.

Dans le quatrieme chapitre nous présenterons les résultats de I'effet du traitement par
notre jet de plasma sur la bactérie E. coli cultivée sur une surface solide et présente dans un

milieu aqueux. Nous étudierons 'effet de la variation des parametres électriques du signal
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d’excitation du jet de plasma sur son efficacité vis-a-vis de I'inactivation du microorganisme

traité.

Nous terminerons notre manuscrit par la conclusion générale que nous avons déduite
de notre étude et nous donnerons quelques-unes des perspectives permettant d’entrevoir

les résultats que nous avons obtenus dans le cadre de cette these.
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Introduction

Dans ce premier chapitre, nous allons introduire les différentes notions de base
nécessaires pour la compréhension de la suite de notre travail en commengant par la
description des plasmas, leurs caractéristiques, leurs différentes applications tout en se

concentrant sur les jets de plasmas a pression atmosphérique.

1.1 — Généralité sur les plasmas

L’état plasma, connu comme le quatrieme état de la matiere, est I'état le plus présent
dans l'univers. En effet, on estime que 99 % de ce dernier est constitué de plasma bien qu’a
I’échelle humaine, cet état est rarement croisé dans la nature. On trouve de la matiere sous
forme de plasma au niveau de I'atmospheére (faible quantité), dans les aurores boréales, la

foudre ou les flammes a haute température.

Le plasma est obtenu apres I'ionisation de la matiére sous sa forme gazeuse ; c’est le
seul état qu'on ne peut obtenir qu’apres le passage par la phase gazeuse contrairement aux
trois autres états classiques de la matiére dont il est possible de passer de la phase solide a

la phase gazeuse et vice versa sans passer par I’état liquide (Fig. I.1).

plasma

température
uonpbsuapuod

solide

Fig. I.1 : Relations entre les différents états de la matiere [1].

Composé d’électrons, d’ions et parfois des neutres, le plasma est obtenu en utilisant
des sources d’énergie différentes telle que la chaleur (les flammes a haute température), la

lumiere (les lasers), le champ électrique ou le champ magnétique. On distingue deux types
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de plasmas : les plasmas thermiques dits aussi chauds et les plasmas froids. La différence
entre ces deux types de plasma est le taux d’ionisation représenté par le coefficient a
s’écrivant :
@=—e (L 1)
n, +n,

Les plasmas froids sont des plasmas partiellement ionisés avec un coefficient
d’ionisation tres faible (a << 1), ce qui implique la présence de neutres avec une densité n,
tres supérieure a celle des électrons n. et une température électronique tres supérieure a
celle du gaz (Teec >> Tear). Dans ce cas on dit que le plasma est en hors équilibre
thermodynamique. Contrairement aux plasmas froids, les plasmas chauds sont totalement
ionisés (a = 1) et la température du gaz est tres proche de la température électronique (Telec
=~ Tg) [2]. Sur la figure 1.2 nous avons représenté la variation de la température

électronique de différentes classes de plasma en fonction de leur densité électronique.

6

Thermo Nuclear

Fusion
Solar Corona
Glow Discharge

—2 '] 1 '] 1 '] 1 ']

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18
log de la densité électronique (cm)

Interplanet

High Pressure Arcs

log de la temperature électronique (eV)
N

Fig. 1.2 : Température électronique en fonction de la densité des électrons dans différents
types de plasmas [3].

1.2 — Bref historique sur les plasmas

Les décharges électriques et leurs applications sont connues depuis des siecles. Un
des premiers dispositifs capables de créer une décharge électrique est celui du physicien
britannique Francis Hauksbee, the Elder (1660-1713) découvert en 1705 [4]. L’appareil
(Fig. 1.3) est constitué d'une sphere en verre qui peut étre tournée par le biais d’'une roue
sur un axe creux connecté a la sphere. L'une des extrémités de cet axe est connectée a une
vanne tandis que 'autre est connectée a une pompe a vide, une lueur apparut quand il

tourna la sphéere dans 1'obscurité en la frottant avec sa main nue.

5
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Fig. 1.3 : L’appareil de génération de décharge électrostatique de Francis Hauksbee [4].

L'une des premieres décharges électriques a pression atmosphérique est celle
découvert en 1734 par le scientifique britannique Stephen Gray (1666 — 1736) ; il décrit un
stylo de lumiére électrique (pencil of electric light) [4] connu de nos jours sous le nom de
décharge couronne (Corona Discharge). Aux alentours de 1745, la bouteille de Leyde
(Leyden Jar) fut son apparition. Une configuration basée sur cette derniere a permis a
Joseph Priestley (1733 — 1804) de découvrir en 1766 le phénomene de 1’érosion crée par
une décharge électrique [5] puis en 1775, Alessandro Volta (1745— 1827) a utilisé la méme
technique pour graver une plaque qu’il a envoyé a Joseph Priestley [5]. Le grand intérét
donné a lélectricité et ses applications durant le 18¢me siecle poussa le scientifique
néerlandais Martin van Marum (1750 — 1837) a embaucher I'anglais John Cuthbertson
(1743 — 1821), fabricant d'instruments pour construire une machine gigantesque capable
de produire de I'électricité électrostatique en utilisant 100 bouteilles de Leyde [6]. Durant
ses expériences sur les décharges électriques en présence de ’Oxygene, il décrivit ainsi la
présence d’'une odeur qui appela 'odeur de 'électricité (Odor of Electricity) [6]. Cette odeur
qui entourait les décharges électriques dans l'air était associée au nouveau composé
chimique identifié en 1838 par I'allemand Christian Friedrich Schonbein (1799—- 1868) qui
lui donna le nom de I’'Ozone et dont la composition chimique a été déterminée plus tard par
Jacques-Louis Soret (1827 — 1890) [7]. En 1857 le premier générateur d’ozone fut son
apparition, mis au point par Ernst Werner von Siemens (1816 — 1892) (Fig. 1.4) [8] en
exploitant le transformateur de haute tension inventé par I'allemand Heinrich Daniel
Ruhmkorff (1803 — 1877).
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Fig. 1.4 Générateur d’ozone par Ernst Werner von Siemens [8].

Le générateur d’ozone de Siemens était capable de créer une décharge a barriere
diélectrique (Dielectric Barrier Discharge) appelée quelques années plus tard par Thomas
Andrews et Peter Guthrie Tait “Silent Discharg” ou décharge silencieuse [9]. En réalité c’est
le francais Théodose Du Moncel (1821 — 1884) qui a été le premier a utiliser la bobine de
Ruhmkorff pour créer une décharge silencieuse vers 1853 [10] ; il a utilisé deux feuilles
d’étain dont chacune était recouverte par une plaque de verre avec un gap de 2 cm. il
constata la création de ce qu’il appela “flux lumineux bleuatre” ou “pluie de feu de couleur
bleue”. Cest en 1928 que le lauréat du prix Nobel de chimie de 1932 Irving Langmuir (15881
— 1957) introduisait le terme Plasma (du Grec mAaoua, “moulé ou formé”) [11] en
constatant la ressemblance entre cet état de la matiere et le plasma sanguin décrivit par
I’anatomiste et neurophysiologiste tcheque Johann Evangelista Purkinje (1787 - 1869). La
fabrication et I'utilisation répandue des générateurs d’ozone a base de décharges a barriere
diélectrique a largement contribué dans la caractérisation de ce type de décharge. En 1932,
K. Buss a trouvé que le claquage de l'air qui se trouve entre deux électrodes planaires et
paralleles recouvertes d’un diélectrique se produit lorsque de minuscules filaments d’une
durée de vie trés courte apparaissent [12] ; lors de cette étude, il a obtenu les premieres
images (figures de Lichtenberg) de ces micro-décharges ainsi que ’enregistrement avec un
oscilloscope de la forme de leur courant et tension électriques. En 1943, T. C. Manley [13]
publia un article qui deviendra plus tard une référence, sur une méthode pour le calcul de
I'énergie dissipée dans une décharge a barriere diélectrique d’'un ozoniseur en utilisant les
courbes de Lissajous. Il y décrivit une formule pour le calcul de cette énergie. Aujourd hui,
I'utilisation des plasmas ne se limite pas a la production de 'ozone, mais elle s’étend de
I'industrie micro et nanoélectronique a I’aéronautique et I'aérospatial en passant par les

industries automobiles, agroalimentaires, textiles et les applications biomédicales.

Dans le domaine biomédical, I'utilisation des décharges électriques remonte au 19¢™¢
siecle. Les plasmas ont été utilisés dans une application biologique pour la premiere fois par
Siemens qui utilisait une décharge a barriere diélectrique pour générer de 1'ozone qu’il

appliqua pour nettoyer l'eau des contaminants biologiques. Dans une des anciennes
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publications datées de 1898 [14], Sir William Crookes indique que le docteur H. Rieder de

Munich a trouvé que la décharge en provenance des “Hard Tubes” a un effet bactéricide.

Le vingtieme siecle a vu 1'émergence des appareils de haute fréquence pour des
applications médicales. Durant I’exposition internationale de 1893 a Chicago, Nikola Tesla

présenta le premier prototype d’'un appareil appelé Violet Ray Generator.

En 1914, Jacques Arséne d'Arsonval publia un article sur l'utilisation des hautes
fréquences et concentra son travail sur la génération des rayons violets, d’ou I'appellation
“Darsonvalisation” (Fig. 1.5) quon a donné a l'utilisation des rayons violets dans la

médecine [15].

Fig. 1.5 : Générateur de rayons violets.

Un scientifique allemand [15] (Rumpf) a développé un dispositif différent de celui
d’Arsonval en utilisant une électrode couplée capacitivement qu’il a appliquée directement
sur la peau du patient. Ce dispositif peut étre considéré comme la premiere source de
plasma en médecine a utiliser une électrode diélectrique et peut étre défini comme
directement lié au premier appareil a plasma en chimie, inventé par Siemens en 1888 pour
produire de I'ozone. En 1923 un brevet a été déposé par 'allemand Benno F. Jancke pour

un générateur de rayons violets [16].

En 1926, William T. Bovie [17] mis au point un dispositif d’électrochirurgie qu’il a
d'abord utilisé dans des cas neurochirurgicaux avec Harvey Cushing, pour résoudre le
probléeme de saignement. Ce dispositif est considéré comme l'ancétre des coagulateurs

argon.

Il existe plusieurs théories de I’évolution de la vie sur terre dont celle qui implique les

décharges électriques. En 1953, la premiere expérience pour prouver cette théorie était mise
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au point par Miller et Urey [18]. Ces derniers ont essayé de prouver la création de composés
organiques a partir de composés inorganiques apres la formation de la crofite terrestre.
Durant les deux décennies suivantes, leurs travaux se concentrérent sur l'utilisation des
plasmas pour la stérilisation. Le premier brevet traitant de la stérilisation par plasma a été
déposé en 1968 par Menashi, “Treatment of surfaces” [19], tandis que la premiere
application pratique a été développée en 1972 par Ascham & Menashi [20]. Depuis, de
nombreuses équipes ont travaillé sur ce sujet : Fraser et al. en 1974, Tensmeyer en 1976 —
1981, Boucher en 1980, Bithell en 1982, Peeples et Anderson en 1985, Jacobs et Lin en 1987
[21], Mizuno et Hori en 1988 [22].

A partir des années 1990, un grand intérét a été accordé a I'utilisation des décharges
plasmas dans le domaine biomédical ainsi qu’a la compréhension de I'interaction d’'une

décharge plasma avec les tissus vivants [23].

Durant ces dernieres années, l'utilisation des plasmas dans la biologie et la médecine

a été prise a un niveau supérieur.

1.3 — Les décharges plasmas a pression atmosphérique

Selon la loi de Paschen gouvernée par le produit Pression — Distance inter-électrode,
on distingue trois types de claquage : Pseudospark, Townsend et Streamer. Dans le cas de
décharge plasma a pression atmosphérique, la décharge est initiée par un claquage de type

streamer [24].

L.3.1 — Claquage de type Streamer

Contrairement au claquage de type Pseudospark ou Townsend, le claquage de type
Streamer se produit pour un produit “ p x d ” trés élevé [24], ce qui en résulte une
consommation d’énergie plus importante comparée a celle accompagnant un claquage
Pseudospark ou Townsend. Un claquage Streamer est a I'origine de trois types de décharge :
la décharge couronne, la décharge filamentaire et la décharge de type arc (arc électrique)
(Fig. 1.6).
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Fig. 1.6 : Caractéristique I(V) pour une décharge a basse pression (Townsend) et a haute
pression (Streamer) [25].

1.3.2 — Mécanisme de création d’un filament

A T'instant £, avant l'apparition du champ électrique E, suite & I'application d’une
différence de potentiel V, la zone de décharge est considérée comme déserte (aucune
présence des ions et la concentration des électrons libres présents est trés faible). A ¢ on
applique une différence de potentiel V, il en résulte alors la création d'un champ électrique
E,, ce dernier est a l'origine de I'avalanche électronique primaire initiant la création des

filaments.

1.3.2.1 — L’avalanche électronique primaire

Les électrons libres accélérés par le champ électrique E, entrent en collision avec les
neutres, ionisant ces derniers et générant plus d’électrons. A pression atmosphérique, la
distance ou le libre parcours moyen entre les neutres est trés faible ce qui rend I’avalanche
électronique plus intense et extrémement rapide. La propagation des électrons générés vers
I'anode laisse les ions positifs derriere, ce qui provoque la polarisation de 1’avalanche
formant ainsi un dipodle. Ce dipble donne naissance a un champ électrique E’ ou champ de
charges d’espace dont I'intensité est du méme ordre de celle du champ E, lorsque le nombre

d’électrons atteint et dépasse un seuil critique N, = 108 (critere de Loeb-Meek) [25].

1.3.2.2 — Formation de streamers

La formation du streamer aura lieu au moment &, ou le champ électrique résultant E
(E = E, + E’) disparait, en d’autres termes E, = E’. On peut distinguer deux types de
streamer, positif et négatif. Le streamer positif (Fig. I.7) dont la propagation est dans le
méme sens que le champ externe E,, est un streamer créé au niveau de ’anode ou la

concentration ou la densité ionique est maximale ; la téte de ce streamer est constituée des

10



Chapitre I Généralités sur les décharges plasmas et leurs applications en biomédecine

ions positifs créés par l'avalanche électronique primaire. La propagation du streamer
positive est assurée par le phénomene de la photo-ionisation. Ce dernier est a I'origine de la
création de nouvelles avalanches électroniques appelées également avalanches
électroniques secondaires. Les électrons des avalanches électroniques secondaires seront
attirés par la téte du streamer vers le sentier ionique afin de créer un canal de plasma quasi-
neutre. Les ions générés par les avalanches secondaires rejoignent ainsi le streamer pour

former une nouvelle téte répétant le processus jusqu’a atteindre la cathode [25, 26].

Anode

Photons

Cathode Cathode

(a) (b)
Fig. 1.7 : Création et propagation d’un streamer positif [26].

Le streamer négatif (Fig. I.8) est un streamer dont la téte est constituée d’électrons de
l’avalanche primaire générée au niveau de la cathode. La mode de propagation de ce
streamer et similaire a celui du streamer positif, la différence réside dans le fait que les
électrons qui se situent a l'arriere de la téte neutralisent le sentier ionique créé par les
avalanches secondaires. Dans ce cas, les avalanches secondaires ne sont pas générées que
par photo-ionisation mais par les électrons qui se trouvent au voisinage de la téte du

streamer [25, 26].

Anode Anode

Photons

s\

7

| E| |E =
a Ta
- " - ;
[ . .

- % -
"'.‘- * {
+? <

Cathode Cathode

(a) (b)

Fig. 1.8 : Création et propagation d’'un streamer négatif [26].
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1.3.2.3 — Formation du filament

Au niveau de la zone de décharge, une multi-génération de streamers aura lieu, ces
derniers forment des groupes qu'on appelle des filaments a cause de leur forme qui
ressemble d'un point de vue macroscopique a un fil lumineux. Dans le cas d’une décharge a
barriere diélectrique (DBD), ces filaments sont caractérisés par un effet de mémoire [26]
due aux ions rémanents dans le canal conducteur et qui favorisent la création d'un nouveau

filament au méme endroit.

1.4 — Les jets de plasma atmosphériques

Un jet de plasma est un flux de gaz fortement ionisé généré a pression atmosphérique.
L’origine de cette ionisation est le passage de ce gaz, qui est un gaz inerte dans la majorité
des cas, par une zone de décharge. Le contact entre les filaments créés et le gaz traversant

la zone de décharge conduit a I'ionisation de ce dernier et a la formation du jet de plasma.

1.4.1 — Classification des jets de plasma

I1.4.1.1 — Classification selon la température

Les jets de plasma se devisent en deux catégories :

e Jet de plasma froids : dont la température du gaz est trés proche de 'ambiante voir
méme égale.
e Jets de plasma chauds : dont la température est tres élevée est de I'ordre de quelque

centaine de degrés.

1.4.1.2 — Classification selon le mode d’excitation

Les jets de plasma sont répartis en deux catégories :

e Jets de plasma a couplage capacitif : Pour leur création on utilise des électrodes
métalliques soumises a une différence de potentiel de I'ordre de quelques kilovolts.

e Jets de plasma a couplage inductif, appelés également troches, ils sont le produit d'un
champ magnétique intense généré grace a 'utilisation d'une bobine généralement de

forme cylindrique.

1.4.2 — Jets de plasmas froids a couplage capacitif

Pour obtenir un jet de plasma froid a couplage capacitif dans la majorité des cas nous
utilisons un réacteur a barriere diélectrique (DBD). Cette barriere, généralement en quartz,
verre borosilicaté ou Polytetrafluoroethylene (PTFE), a pour but d’homogénéiser la

décharge et d’éviter la transition vers le régime d’arc.
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Pour obtenir ce type de jet de plasma il existe deux modes d’excitation :

e Excitation avec un signal kilo-hertzien : Dans ce cas le signal utilisé est un signal
alternatif ou bien impulsionnel. Ce type de jet de plasma est le plus simple a obtenir.
e Excitation avec un signal radio fréquence : Dans ce cas le signal utilisé est un signal
impulsionnel avec une fréquence de 13,65 MHz avec l'application d’une faible tension

par rapport au cas précedent.

1.4.3 — Différentes configurations de réacteurs

Pour obtenir un jet de plasma il existe une multitude de configurations, les plus

connues et les plus utilisées sont représentées sur la figure 1.9.

On peut regrouper les différents réacteurs selon leurs configurations en trois groupes :

e A simple barriére diélectrique : le diélectrique couvre une seule électrode.
e A double barriére diélectrique : un diélectrique couvre chacune des deux électrodes.

e Sans barriére diélectrique : dans ce cas une limitation de courant est essentielle.

Les réacteurs peuvent également étre classifiés selon le nombre d’électrodes dans le

réacteur a simple ou a double électrodes.

Ces différentes configurations dont les dimensions varient de quelques millimetres a
quelques centimeétres, nous donnent la possibilité d’obtenir des jets de plasma ou des micro

jets de plasma en utilisant différents gaz précurseurs tel que I'air, ’'argon, '’hélium et I’azote.
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Fig. 1.9 : Différentes configurations de réacteurs pour génération de jets de plasmas [27].
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I.5 — Exemples d’applications des plasmas dans le domaine
biomédical

Durant les dix a vingt dernieres années, un grand intérét a été porté a l'utilisation des
plasmas a pression atmosphérique. De la biologie a la médecine, les plasmas froids
présentent de nombreux avantages dont le traitement des tissus et matériaux
thermosensibles. Un des premiers dispositifs certifiés et utilisés dans le domaine biomédical
est le KINPen [28] (Fig. 1.10).

&

¥
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® r‘i*‘,

Start / Stopp
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i — .

| kINPen*MED |
|~ neoplastools |

Netz

Fig. 1.10 : Image du dispositif KINPen MED [29].

1.5.1 — Quelgues applications en médecine

La stérilisation était la premiére application des plasmas dans le domaine biomédical ;
de nos jours il existe une multitude de dispositifs pour la stérilisation des instruments ainsi

que des parties du corps humain telles que les mains.

Les plasmas atmosphériques sont tres utilisés dans le domaine de la médecine. En
chirurgie, les plasmas froids sont utilisés pour l'accélération de la coagulation et du
processus de cicatrisation [30 — 32] ainsi que l'ablation de certains tissues [33]. Une
multitude d’appareils certifiés pour lutilisation dans le domaine de Ila
chirurgie commencent a voir le jour ces derniéres années comme le J-Plasma, PlasmaJet,

Helica (Fig. I.11).
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|4y Plasmalet’

Fig. .11 : Image du dispositif PlasmadJet [34].

Les plasmas sont également utilisés dans la médecine dentaire. Plusieurs travaux
montrent l'efficacité des plasmas pour le blanchiment des dents [35 — 38], le traitement

canalaire [42] ainsi que la désinfection de la cavité buccale [40, 41].

En dermatologie le processus de cicatrisation est un des problémes majeurs pour les

personnes atteint du diabéte. Les résultats montrent que les plasmas froids ont le pouvoir
d’accélérer le processus de cicatrisation [42]. Parmi les dispositifs certifiés, citons le

Plasmacure dont la photo est représentée sur la figure 1.12.

Fig. .12 : Image du dispositif Plasmacure [43].

Durant les cinq derniéres années, un grand intérét est accordé a I'utilisation des
plasmas pour l'oncologie [44, 45]. Les résultats du traitement par plasma des cellules
cancéreuses in vitro, ex vivo et in vivo montrent des résultats extrémement prometteurs, ce
qui transformera peut-étre et dans un futur tres proche le cancer d’'une maladie chronique

en une maladie guérissable [46 — 49].
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1.5.2 — Applications pour la sécurité alimentaire

Une des utilisations récentes des plasmas est la prévention de la désintégration et la
désinfection alimentaire [50]. Cette opération peut étre effectuée directement sur les

aliments ou sur les aliments sous emballages.

Une des techniques les plus innovantes pour la décontamination des aliments est
utilisée pour le conditionnement de la viande. La viande est coupée par le biais des lames
rotatives a décharge, ce qui réduit significativement le taux de micro-organismes présent
avant la phase de conditionnement. Le traitement par plasma peut se faire sous emballages

augmentant encore la réussite de 'opération de conservation [51, 52].

Les plasmas atmosphériques sont également utilisés pour la pasteurisation a basse
température. En addition a leur pouvoir d’inactivation, leur faible température permet la

préservation des vitamines et d’autres composantes alimentaires thermosensibles [53, 54].

En biotechnologie les plasmas froids sont utilisés pour la modification des surfaces de
certain matériaux biocompatibles, 'amélioration de la germination des graines de semences

[55, 56] ainsi que la filtration de I’air des composés organiques volatiles (VOCs) [57].

Conclusion

Ce chapitre présente une étude bibliographique sur les plasmas et leur utilisation.
Nous nous sommes particulierement focalisés sur les jets de plasma a pression
atmosphérique dans le domaine de la médecine, la biologie et la biotechnologie, ce qui
donne un apercu sur ’axe d’orientation choisi pour cette thése. Dans un premier temps,
nous avons évoqué quelques généralités sur les plasmas et les mécanismes conduisant a leur
création. Dans un second temps nous avons présenté une classification des jets de plasma
ainsi que les différentes structures de réacteurs utilisés pour leur création. Dans ce chapitre,
nous avons introduit les concepts de base qui nous semblent importants a la compréhension

de la suite de nos travaux.
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Introduction

Beaucoup de travaux menés sur la création, la caractérisation et 'application des jets
de plasmas a la pression atmosphérique ont montré que les parametres qui amenent a leur
création ont des effets sur leur aspect géométrique et leur composition chimique [1 — 3].
Diverses méthodes sont utilisées pour exciterles jets de plasmas, pour leurs caractérisations
électriques et physico-chimiques. Dans ce chapitre, nous décrirons les équipements que
nous avons utilisés pour la création de jets de plasmas dans un flux d’argon a la pression
atmosphérique. Nous présenterons les techniques et les méthodes que nous avons utilisées
pour la caractérisation électrique du jet, la caractérisation de son émission optique. Les
équipements qui nous ont permis de mener '’étude de I'application du jet de plasma que

nous avons créé sur des microorganismes vivants seront également décrits.

II1.1 — Générateurs de haute tension utilisés pour l’excitation
électrique du jet de plasma

Pour I'excitation du jet de plasma, nous avons utilisé une source de haute tension
alternative (générateur haute tension AC) et une source de haute tension impulsionnelle.
La source de haute tension alternative est constituée d'un banc que nous avons mis en place
en utilisant plusieurs appareils que nous décrirons dans les paragraphes suivants. Nous

avons caractérisé ses performances pour générer un signal alternatif de plusieurs kV.

II.1.1 — Générateur de haute tension AC

Le générateur AC que nous avonsmisen place et que nousavons utilisé dans ce travail
est constitué de trois compartiments: un compartiment pour la génération du signal
alternative, un compartiment pour 'amplification de la puissance de ce signal basse tension
et un compartiment pour 'amplification de la valeur de sa tension. Le schéma synoptique

de ce banc est reporté sur la figure I1.1.

Etagede Etage d’amplification

commande [ ]
GBF Amplificateur Audio Transformateur HT

Fig. I1.1: Schéma synoptique du générateur haute tension altenative mis en place.

II.1.1.1— Génération dusignal AC

Le signal AC est généré a l'aide d'un générateur de fonction MCP SG1641A. Cet

appareil permet de délivrer un signal de tension de forme sinusoidale (en plus de signaux
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de forme carrée ou triangle) avec une amplitude sans charge de 20 V créte a créte dans une

plage fréquentielle 0,1 Hz — 3 MHz. Sa photo est représentée sur la figure I1.2.

Fig. 11.2 : Photo du générateur de fonctions MCP SG1641A.

Avec une impédance de sortie de 50 ohms, le facteur de distorsion du signal alternatif

sinusoidal qu’il permet de délivrer reste inférieur a 1%.

II.1.1.2— Amplification basse tension

Le générateur de fonction MCP SG 1641A délivre un signal de faible tension et faible
puissance. Pour 'amplifier en puissance nous avons utilisé un amplificateur audio PSS 500
de PSS - YGR MUSIC pouvant atteindre une puissance de 500 watts RMS avec une fréquence
dans la plage 20 Hz — 45 kHz (Fig. I1.3). Legain en tension qu’il permet d’atteindre est

Gtension = 10 avec une tension maximale de sortie Voutmax= 60V.

Fig. I1.3 : Photo de 'amplificateur de puissance PSS 500 seul (a) et connecté au générateur
de fonction MCP SG1641A (b).

II.1.1.3 — Amplification haute tension

L’amplification du signal délivré par le GBF en une haute tension capable de créer une
décharge plasma a pression atmosphérique (tension de quelques kV) est faite par le biais de

deux transformateurs de haute tension ; le premier transformateur est a noyau de fer alors
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que le second dispose d'un noyau en ferrite. Cette amplification permet d’atteindre une
tension aux alentours de 12 kV créte a créte. Un réacteur plasma est considéré comme un
circuit RC et en reliant ce dernier au transformateur nous obtenons un circuit RLC, ce qui
aura une influence sur la fréquence de résonance du transformateur. Sur la figure I11.4 nous
avons représenté le banc composé du générateur de fonctions, de 'amplificateur PSS 500,
du transformateur HT sous forme de bobine d’allumage de véhicule et de l'oscilloscope

muni de sa sonde HT que nous décrirons dans un prochain paragraphe.

Fig.11.4: Banc mis en place pour la génération de haute de tension alternative pour
I'excitation électrique du plasma.

II. 1. 1. 3.a — Amplification de la tension par un transformateur a noyau de fer

Afin de déterminer la fréquence de résonance de notre générateur HT, nous avons
appliqués une tension alternative de 12 Vpp au niveau du primaire du transformateur avec
et sans charge. En faisant varier la fréquence de 1 a 9 kHz, nous avons observés la réponse

du secondaire ce qui nous a permis de tracer les deux courbes présentées sur la figure I1.5.

Tension secondaire (kV)

(a)

.——

/
/AN

T T T
3 4

T T T T T T T
5 6 7 8

Frequence (kHz)

T
9

Tension secondaire (kV)

4,50

3,754

3,00

2,254

1,50

0,75

(b) "

T T T T T T T T T T T T T
3 4 5 6 7 8 9

Frequence (kHz)

Fig. I1.5: Variation de la tension Vyp au secondaire en fonction de la fréquence dansle cas
d’'une amplification avec transformateur a noyau de fer (a) : Sans charge, (b) : Avec
charge.
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Sachant que 'amplification est maximale a la résonance, nous avons déduit que la
fréquence de résonance fres est de 6,4 kHz a vide et de 6 kHz avec une baisse de tension de
l'ordre de 1.25kV. De cet effet, la gamme de fréquence qui sera exploitée avec ce générateur

muni dun transformateur a noyau de fer sera dans la gamme 4 — 8 kHz.

Pour étudier la réponse au niveau du secondaire du transformateur, nous avons fixé
la fréquence du signal tout en variant 'amplitude de la tension appliquée au primaire, la
figure 11.6 représente la réponse du secondaire. Nous constatons que la réponse du
secondaire est quasi-linéaire, ce qui montre que le rapport de transformation est constant
pour chaque fréquence. D’autre part nous observons une différence entre les pentes pour
chaque fréquence, ce qui représente la variation du rapport de transformation pour chaque
fréquence utilisée. Dans ce cas, le rapport de transformation le plus important est celui de
la résonance. Afin d’atteindre les mémes valeurs de tension que celles au niveau du
secondaire obtenu a la résonance, une compensation par le biais de 'augmentation de la

tension au primaire serai primordiale.

12 4 —a— 4 kHz 904 —=— 4kHz
—+— 6 kHz —e— 6kHz
—A— 6,4 kHz —&— 8kHz

104 —v8kHz 754

Tension secondaire (kV)

Tension secondaire (kV)

60

45

30

(a)

5 10 15 20 25 30
Tension primaire (V)

00 —

10 15 20 25 30

o1

Tension primaire (V)

Fig. I1.6: Variation de la tension Vyp obtenue au secondaire en fonction de la tension au
primaire pour différentes valeurs de la fréquence dans le cas d'une amplification avec
transformateur a noyau de fer (a) : Sans charge, (b) : Avec charge.

Les courbes de la figure I1.6 montre qu’en faisant varier la tension au niveau du
primaire de quelques volts a 30V, le signal délivré a la sortie de ce banc que nous avons mis
en place peut étre varié de quelques centainesde volts a pres de 10 kV et ce, suivantla valeur

de la fréquence du signal d’excitation.

I7.1.1.3.b — Amplification de la tension par un transformateur a noyau de ferrite

Comme nous 'avons mentionné dans le paragraphe précédent, pour la détermination
de la valeur de la fréquence de résonance, nous avons appliqués une tension alternative de
12 Vpp au niveau du primaire du transformateur. Nous avons ensuite fait varier la fréquence

du signal délivrée parle GBF de 21 a 30 kHz a vide et de 20 a 28 avec charge et nous avons
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mesuré la tension délivrée au niveau du secondaire. Sur la figure I1.7 nous avons reporté la

variation de la tension au secondaire en fonction de la fréquence du signal d’attaque du GBF

et ce, sans charge et avec charge.

5

| (a) | /\

5,25

4,50

(b)

/N

©w

~

o
1

Tension secondaire (kV)
u
Tension secondaire (kV)
g
1

~

S

a
1

" 1,50

Frequence (kHz) Frequence (kHz)

Fig. I1.7 : Variation de la tension Vpp au secondaire en fonction de la fréquence dansle cas
d’'une amplification avec transformateur a noyau de ferrite (a) : Sans charge, (b) : Avec
charge.

Ces deux courbes nous ont permis de déduire une valeur de fréquence de résonance
du signal délivré avec un tel transformateur et qui est égale a 27 kHz a vide et a 24 kHz en
présence de la charge. De cet effet, nous avons choisi la gamme de fréquences du signal

haute tension délivré par ce montage dansla gamme 21 — 27 kHz.

Pour étudier la réponse au niveau du secondaire du transformateur, nous avonsrépété
le méme processus en fixant la fréquence du signal a 21, 24, 27 et 30 kHz a vide et a 21, 24

et 27 avec charge. La figure I1.8 représente la réponse du secondaire a une variation de la

tension au niveau du primaire.
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Fig. I1. 8: Variation de la tension Vyp obtenue au secondaire en fonction de la tension au
primaire pour différentes valeurs de la fréquence dans le cas d'une amplification avec
transformateur a noyau de ferrite (a) : Sans charge, (b) : Avec charge.
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On peut constater que ce transformateur a quasiment le méme comportement que le
précedent, ce qui justifie son utilisation pour atteindre des fréquences relativement élevées.
En combinant les deux transformateurs (a noyau de fer et celui de ferrite), notre banc de
haute tension permet de générer des signaux alternatifs (AC) pouvant atteindre des valeurs

de tension de 10 kV dans une plage de fréquence s’étendant de quelques kHz a 27 kHz.

II.1.2 — Générateur Redline G2000

Le générateur Redline G2000 est un générateur de haute tension impulsionnelle
destiné a la création de décharge plasma a pression atmosphérique (Fig. I1.9). A partir d'un

circuit DC intermédiaire, le G2000 génére des impulsions unipolaires carrées avec
fréquence, largeur et amplitude programmable. Ces impulsions sont transformées en des

valeurs de hautes tensions.

Fig. I1.9 : Photo du générateur impulsionnel Redline G2000 [4].

Le systeme d'inductance du transformateur et la capacité du cable ainsi que celle de
la charge créés un circuit résonnant. L'application d'impulsions de haute tension entraine
la création d’'une tension (quasi-) sinusoidale au niveau de la charge. Le train d'impulsions
de sortie peut étre bloqué périodiquement au moyen d'une modulation par paquets
d'impulsions. Cela permet une opération de mode en rafale pour stabiliser la formation du
plasma. Le G2000 est résistant aux courts-circuits et aux circuits ouverts. Plusieurs
limiteurs de courant indépendants contrélent le courant du secteur, le courant moyen et le
courant maximal. Du c6té du secteur, une correction active du facteur de puissance (PFC)
et un filtre placé du c6té du secteur d’alimentation réduisent les harmoniques et lissent le

courant de fonctionnement.
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Fonctionnement Min Type Max Unité ‘
Tension de sortie 0 20 kVpp
Puissance de sortie 500 w
Fréquence 4 500 kHz
Tension circuit intermédiaire 0 300 Vae
Courant circuit intermédiaire 4 Adc
Inductance bobine secondaire 20 mH
Capacité bobine secondaire 100 pF
Courant max bobine 1.5 A
secondaire

Tab. I1.1: Caractéristiques du générateur Redline G2000 [4].

I1.2 — Bancs de caractérisation électrique et optique du jet de

plasma

II.2.1 — Bancs de mesure de la tension, du courant et de la puissance

électriques

Pour la mesure de la tension appliquée aux bornes des électrodes d’excitation du
plasma et pour la caractérisation électrique du courant de la décharge plasma, nous avons
utilisé un oscilloscope numérique Tektronix TDS2024C (Fig. I1.10). Cet appareil est doté de
4 entrées permettant une mesure instantanée de 4 signaux avec une bande passante de 200
MHz, une fréquence d’échantillonnage 2 GS/s et 2500 points d’enregistrement pour chaque

chaine.

Fig. I1.10 : Photo de l'oscilloscope Tektronix TDS 2024C

La mesure de la haute tension est assurée par le biais de la sonde de haute tension
Tektronix P6015A (Fig. I11.11) de bande passante de 75 MHz et d'impédance d’entrée de

100Mohms. Son facteur d’atténuation est de 1000 et ele peut mesurer jusqu’a 20 kV en
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continue et 40 kV en impulsionnel. Nous branchons la sonde de haute tension directement
aux bornes des électrodes du réacteur afin d’'obtenir la valeur de la tension appliquée avec

exactitude.

Fig.11.11: Photo de la sonde de HT Tektronix P6015A.

Nous avons mesuré le courant de la décharge a travers une résistance de 50 ohms
grace a l'utilisation d'une sonde passive dimpédance égale a 50 ohms. En réalité nous
mesurons la chute de tension provoquée par la présence de la résistance qui sera traduite
par la suite en une mesure du courant en appliquant la loi dOhm. Le choix de 'utilisation
d’une résistance de 50 Ohms réside dans le besoin d’adapter I'impédance de mesure a

I'impédance d’entrée.

Pour mesurer la puissance consommeée par la décharge par cycle, nous avons utilisé
la méthode décrite par T.C. Manley [5] et que nous décrirons plus en détail dans le chapitre
III (paragraphe I11.3.1.2). La puissance du plasma ou la puissance consommeée par le
plasma est mesurée par le biais d'un condensateur de capacité C monté en série avec le
réacteur au niveau de I'électrode de masse. En réalité nous mesurons la variation de la
tension U(t) aux bornes de ce condensateur, ce qui représente la quantité de charges Q(t) a

I'instant t au niveau de ce dernier. Q(t) est donné par la relation :
Q) =U@®)*C

I1.2.2 — Banc de spectroscopie d’émission optique

II.2.2.1 — Principe de la spectroscopie d’émission optique

Cette technique repose sur la détection de la lumiere émise par les différentes especes
excitées présentes dans le plasma suite a une désexcitation radiative [6]. Chaque espece

radiative est caractérisée par une longueur donde A se trouvant dans le spectre

électromagnétique dela figure I1.12 [7].
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Fig. I1.12 : Spectre électromagnétique [7].

L’émission optique du plasma est causée par les radiations émises lors de la
désexcitation de certaines especes du plasma. La détermination des longueurs d'ondes des
radiations émises lors de ces désexcitations permet d’identifier différentes especes
radiatives a l'origine de la lumiere émise par le plasma et ainsi donne une certaine idée sur

ses constituants.

IL.2.2.2 — Equipements utilisés

Pour la caractérisation de 'émission optique de notre jet de plasma créé dans un flux
d’argon dans l'air a la pression atmosphérique, nous avons utilisé un spectromeétre
d’émission optique compact de marque Ocean Optics et de type HR2000 + ES. De
dimensions tres compactes (148,6 x 104,8 x 45,1 mms3) et un poids plume de 570 g (Fig.
I1.13.a), ce spectrophotometre est de tres petite taille le rendant facilement manipulable en
gardant des caractéristiques tres performantes (Tab. II1.2 [8]). Cet appareil permet
d’explorer une gamme spectrale s'‘étendant de 200 a 1100 nm avec une résolution optique
de 1,33 nm. Sa longueur focale est de 100 mm avec un rapport f/D de f/4.

Le trajet de la lumiere a caractériser dans ce spectrophotometre est schématisé sur la
figure I1.13.b. Du connecteur SMA (1) du spectrophotomeétre, la lumiere est introduite dans
le spectrophotomeétre par une fente (2), elle passe ensuite par un filtre (3), elle tombe sur un
miroir qui 'oriente vers un réseau de diffraction (5). La lumiere diffractée est dirigée vers
un miroir de focalisation qui la réfléchit sur une lentille collectrice du détecteur (7). Le

détecteur CCD (8) converti cette lumiere incidente en un signal électrique numeérique.
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Fig. I11.13: Photo (a) et schéma de l'intérieur (b) du spectrometre d’émission optique
Ocean Optics HR 2000+ES (1 : Connecteur SMA ; 2 : Fente ; 3 : Filtre ; 4 : Miroir de
collimation ; 5 : Réseau de diffraction ; 6 : Miroir de focalisation ; 7 : Lentille collectrice ;
8 : Détecteur CCD) [9].

Spécifications

Capteur CCD Sony IL.X-511B
Longueur d’onde 190 — 1100 nm
Temps d’intégration 1 ms— 65 sec
SNR 250 :1
Fente 10 um
Résolution optique 1.33 nm
Lumiére parasite <0.05% a 600 nm ; <0.1% a 435 nm
Fibre optique QP400-2-SR-BX
Connecteur fibre optique SMA 905 a 0.22 NA
Température de travail -10 a 50 °C
Humidité 0 a 90 % non-condensée

Tab. I1.2 : Caractéristiques techniques du spectrophotometre Ocean Optics HR 2000 + ES.

Ce signal est traité par le logiciel OOIBase32 fourni avec le spectrophotometre
(signalons qu'un deuxiéme logiciel appelé OceanView et qui a été fourni avec le
spectrometre peut étre utilisé pour I'enregistrement et I'analyse des spectres d’émission
optique du jet de plasma). Nous obtenons ainsi un spectre d’émission optique représentant
les raies d’émission des especes radiatives du jet de plasma.

La lumiéere émise par le jet de plasma est collectée par la lentille de collimation 74
UV-VIS (Fig. 11.14.a) permettant de travailler dans une gamme de longueur d'onde 200 —
2000 nm ; elle est ensuite véhiculée vers le spectrometre par le biais de la fibre optique de
type QP400—2—-SR—-BX de Ocean Optics Inc. (Fig. I1.14.b). Cette fibre d'une longueur de
200 cm se termine par deux extrémités munies chacune d'un connecteur de type SMA 900

qui permet de la relier au spectrometre. Elle a un diametre de coeur de 400 pm et est munie
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d’'une gaine métallique lui conférant une bonne résistance a la solarisation. Elle couvre une

gamme de longueur d’onde variant de 200 a 1100 nm.

(a) (b)

Fig. I1.14 : Photos de la lentille de collimation 74 UV-VIS (a) et de la fibre optique de type
QR-400-7-SR (b).

I1.3 — Bancs de caractérisation chimique

IL.3.1 — Spectroscopie d’absorption moléculaire

II.3.1.1 — Principe de fonctionnement

La spectroscopie d’absorption moléculaire comme son nom I'indique, repose sur la
mesure de 'absorption des molécules d'une lumiere émise par une source UV—Vis—NIR.
Sachant que chaque molécule absorbe une longueur d'onde A bien déterminée, le spectre
d’absorption nous donne la composition du milieu analysé ainsi que les différentes

concentrations des composées constituant ce milieu.

Avant d’atteindre le détecteur, la lumiere polychromatique traverse un systéme
dispersif (monochromateur) qui la décompose en une lumiere monochromatique. Cette
derniere traverse une fente fine pour ensuite traverser 'échantillon et arriver au photo -
détecteur (Fig. I1.15). Ce dernier, mesure l'intensité du rayonnement transmis apres
absorption par le milieu caractérisé.

Fente

Source de lumiere ,
Détecteur

\
" ﬁ I I
Monochromateur Echantillon

Fig. I1.15: Schéma du principe de fonctionnement d'un spectrophotométre d’absorption
moléculaire [10].
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I1.3.1.2 — Loide Beer—Lambert[11]

Lorsqu'un faisceau de lumiére traverse un milieu absorbant de petit volume, il
transfert une certaine partie de son énergie aux molécules constituant ce milieu, amenant a
une diminution de son irradiance (1). Cette diminution est proportionnelle a I'irradiance de

la lumiere traversant le milieu, la concentration (C) des molécules responsables de
I'absorbance et de la distance (dx) parcourue par le faisceau de lumiére dans le milieu et ce

suivant la relation suivante :

ar _ IC 1.1
dx_ € (')

En intégrant 'équation (I1.1), on obtient la relation :
I = Ioexp_glc = I 107¢¢ = Iy 1074 (I.2)
Ou A estla densité d’absorbance (A = —¢IC) et ¢ le coefficient de 'absorption molaire.

I1.3.1.3 — Equipements utilisés

Pour la mesure de 'absorbance de solutions contaminées par des microorganismes
vivants, nous avons utilisé un spectrometre d’absorption moléculaire de marque Shimadzu
de type UV-1800 UV-VIS [12] (Fig. I1.16). Son principe de’ fonctionnement repose sur
la mesure de la lumiére monochromatique émise par la source et ce, apres sa traversée
d’'une micro multi-cellules en quartz composée de 16 microcellules. Le faisceau lumineux
traverse une seule microcellule a la fois avant d’atteindre une photodiode en silicium qui
sert de détecteur. La source de lumiere, la microcellule et le détecteur sont en parfait
alignement. L'utilit¢é d’'une multi-cellule réside dans la capacité d’effectuer plusieurs
mesures successives dans un temps réduit. Le spectrometre d’absorption moléculaire
Shimadzu UV-1800 est doté d'une porte cellule motorisée qui déplace cette derniere avec

précision afin de préserver 'alignement avec la source de lumiere et le détecteur.
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Fig. I1.16 : Photo du spectrophotomeétre UV—Visible Shimadzu UV-1800.

Les données collectées seront ensuite traitées par le logiciel UVProbe associé au
spectromeétre afin d’obtenir un spectre d’absorption. La quantité de la lumiéere de longueur
d’onde donnée qui a été absorbée correspond a la concentration de I'espece dont I’énergie
d’excitation correspond exactement a cette longueur d’onde. Pour le calcul de cette

concentration, on utilise des équations obtenues apres étalonnage.

11.3.2 — Mesure du potentiel hydrogéne

En 1909 Seren Peder Lauritz Serensen [13, 14] (1868 — 1939), un chimiste danois,
donna la premiere définition du potentiel hydrogéne ou pH comme étant la concentration

des atomes d’hydrogéne présente dans un milieu aqueux.
pH = —log(cy/c®) (1. 3)
Avec:
Cy : Concentration d’hydrogene [mol/I]
c?:1 mol/lestla concentration standard

En 1924 Sgrensen corrigea sa formule apres I'introduction du concept de I'activité

chimique d’une espéce. La formule du pH sera alors donnée sous la forme [14] :

pH = —log(ay) = —log(myy/m°) (I1.4)
Avec:

ay : Activité des ions hydrogene
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y : Coefficient d'activité molaire des ions d’hydrogene a la molarité m
my, : Molarité des ions d’hydrogéne
m°® : 1 mol/kg est la molalité standard

I1.3.2.1 — Principe de fonctionnement d’un pH métre

Selon l'application, il existe plusieurs types de pH metres. Cependant, leur principe
de fonctionnement reste le méme. Un pH meétre est constitué soit d'une électrode combinée
ou de deux électrodes indépendantes. La premiere électrode est appelée électrode de
mesure, elle comporte un filament plaqué chlorure d'argent ou d'un filament d’argent avec
une extrémité plaqué chlorure d’argent, immergé dans une solution de chlorure de
potassium KCIl tamponné a pH 7. L’ensemble est contenu dans un tube en verre fin sensible
aux variations du pH, souvent appelé la membrane de verre. La deuxiéme électrode appelée
électrode de référence oul'électrode Ag\AgClest constituée également d’'un filament plaqué
chlorure d'argent ou d'un filament d’argent avec une extrémité plaqué chlorure d’argent
(dans certain cas on utilise un filament en chlorure de potassium avec une extrémité en
chlorure de mercure) immergée dans un gel aqueux de KCl. L’ensemble est contenu dans
un tube en verre ou de plastique comportant une jonction poreuse permettant la création
d’un contact électrique entre I'électrode de référence et le milieu externe. Le potentiel de

I'électrode de référence est toujours constant [15, 16].

En immergeant le pH métre dans une solution, une différence de potentiel s'instaure
entre l'intérieur et I'extérieur de I’électrode de mesure. On peut déduire le pH de la solution
en utilisant '’équation de Nernst [17] décrivant le potentiel électrochimique d’'une cellule et

qui s’écrit :
E=E RTl (@) (IL.5)
— T '

Avec:
E : Potentiel de I’électrode de mesure
E, : Potentiel de référence
R : Constante universelle des gaz parfaits
T : Température en Kelvin

n : Nombre d'électrons transférés dans la demi-réaction
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F :La constante de Faraday

Q : Quotient de réaction

+
En simplifiant'’équation (I1.5) on obtient I'équation : E = E,, + 0'2159 lo g({:‘ft]])

0.059
E = Ey+—— (log [H{,] ~ log [H]) ~ (IL6)

Le pH interne étant de valeur constante, I'équation (II.6) s’écrira sousla forme

. 0.059
E=E0+

PHexe  (IL7)

0.059

Avec E'y = E, — pH;,, = Constante

I1.3.2.2 — Appareil de pH utilisé

Le pH metre utilisé est un pH metre de marque Hanna de type HI 991001 (Fig. 11.17)
[18]. Il permet de faire des mesures dans une gamme de valeurs de pH allant de -2 a 16 avec
une précision de £ 0,02 et une résolution de 0.01. Il est également capable de mesurer la
température dans l'intervalle -5 — 80 °C avec une précision de £ 0,5 °C et une résolution de
0,1°C. CepH-metreest doté d'une sonde HI 1296D avec une gamme de mesure de pH allant
de 0 a 13 [19] et qui contient une électrode de référence Ag/AgCl et un corps en titane, ce
qui la rend résistante aux produits chimiques. Cet appareil est muni dun amplificateur
intégré qui permet une réduction du bruit électrique et ainsi ses retombées néfastes sur la

mesure du pH a haute impédance.

ON | OFF SET
MODE HOLD

HI 991001
PH meter

Fig.11.17 : Photo du pH metre Hanna HI 991001 avec la sonde HI1296D.
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Conclusion

Dans ce chapitre nous avons décrit I'ensemble des dispositifs que nous avons utilisés
pour la réalisation des différentes études menées dans cette these. Ces dispositifs nous ont
données la possibilité de mesurer le signal électrique permettant la création de la décharge
électrique, de diagnostiquer la radiation émise par le jet de plasma et de vérifier la présence
de certaines espéces chimique dans un milieu aqueux suite a un traitement par notre jet de

plasma.
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Introduction

La création dun jet de plasma capacitif a pression atmosphérique nécessite
I'application d’'une tension de I'ordre de quelques kilovolts et ce, afin dioniser le gaz entre
les électrodes du réacteur. Une configuration adaptée de la géométrie de ce dernier ainsi
qu’une maitrise des performances du générateur d’excitation du jet de plasma permettront
de minimiser la consommation de I’énergie et du gaz dans lequel sera créé le jet de plasma.
A cet effet, nous avons mené dans cette partie de notre travail, la caractérisation électrique
et optique du jet de plasma dans le but de déterminer la dépendance de certaines propriétés
de ce dernier avec les parametres électriques du signal amenant a son excitation. Dans ce
chapitre, apres la description de la géométrie du réacteur du jet de plasma que nous avons
réalisé, nous présenterons les résultats des caractérisationsélectrique et optique du plasma.
Nous nous intéresserons dans un premier temps a la mesure de la puissance et du courant
de la décharge et les effets de la variation de la fréquence sur ces deux grandeurs, puis nous
présenterons les résultats issus de la caractérisation optique et qui nous ont permis de
déterminer la composition de notre jet de plasma. L’influence des parameétres électriques

sur la géométrie du jet de plasma ainsi que sur sa composition sera également abordée.

I11.1 — Réalisation du réacteur pourla génération du jetde plasma

|

a pression atmosphérique

II1.1.1 — Barriére diélectrique du réacteur

Pour la création d'un jet de plasma a pression atmosphérique, il existe plusieurs
configurationsderéacteurs[1— 3]. Le réacteur que nousavonsréalisé est un réacteur a base
d’'une décharge a barriere diélectrique (DBD). Il est composé de deux parties : une partie
constituée du corps principal permettant la création du jet de plasma et une partie
permettant sa manipulation dune maniere sécurisée vis-a-vis des chocs électriques. Le
corps principal du réacteur du jet de plasma est de géométrie cylindrique et est formé d'un
tube en verre borosilicate comportant deux électrodes métalliques. La forme du diélectrique
joue un réle tres important dans le positionnement des électrodes. Ce tube de verre sert
comme barriére diélectrique du réacteur et supporte les deux électrodes. Il a une longueur

de 63 mm et comporte trois zones de différents diametres (Fig. I11.1).
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Fig. I11.1 : Géométrie du tube de verre borosilicate formant la barriére diélectrique
et l'ossature du réacteur.

La premiere zone a une longueur de 58 mm et un diametre externe de 8,5 mm avec
une épaisseur de 1 mm. La seconde zone de longueur 2 mm a un diametre externe de 5,5
mm et une épaisseur de 1,25 mm. Elle représente une sorte d’épaulement ou de gorge entre
la premiére zone et la troisieme zone. Cette derniere (troisieme zone) a une longueur de 3

mm, un diametre externe de 7 mm et une épaisseur de 7 mm.

Cette géomeétrie du diélectrique expose I'électrode externe au flux du gaz traversant
I’électrode interne, ce qui contribue au refroidissement de cette derniere. La troisieme zone
avec un diameétre largement supérieur a celui de la deuxieme zone, sert a éviter la transition

vers le régime d’arc que pourraient causer les turbulences au niveau dela sortie du réacteur.

I11.1.2 — Electrodes du réacteur

Nous avons opté pour une configuration a symétrie cylindrique dans laquelle les
électrodes seraient disposées 1'une par rapport a 'autre d'une maniere concentrique. Cette
configuration présente un tres grand avantage d'un point de vue énergétique. Rappelons
que comme le plasma généré est un plasma atmosphérique, la valeur de la tension de
claquage nécessaire pour son amorcage pourrait facilement dépasser le kilovolt. Elle
pourrait néanmoins étre réduite si on diminuait suffisamment la distance inter-électrode
(loi de Paschen [4]) tout en prenant la précaution d’éviter de passer au régime d’arc et ce,
par linterposition entre les deux électrodes d'une barriére diélectrique convenablement

choisie. Dans notre cas, nous avons fixé la distance inter-électrode De a 2 mm.

L’électrode externeest constituée d'un filament en tungsténe de diametre 0,5 mm que
nous avons enroulé tout autour de la gorge du tube (seconde zone) du tube sur plusieurs
spires (Fig.I11.2). Le filament utilisé est nu sans aucune protection isolante dessus, ce qui
permet un contact électrique permanant entre les différentes spires évitant ainsi la création

d’un champ magnétique.
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Fig. I11.2 : Photos montrant 'enroulement de I'électrode externe du réacteur autour de la
gorge du tube de verre borosilicate.

Pour une meilleure isolation électrique et pour une meilleure fixation mécanique, cet
enroulement est enrobé d'une couche de résine de diametre externe de 10 mm. Cette résine

enrobe également la zone 3 du tube de verre (Fig. I11.3).

Fig. IT1.3 : Photo de l'ossature du réacteur faisant apparaitre la résine enrobant I'électrode
externe.

L’électrode interne est constituée d'un tube en acier inoxydable de 6 mm de diameétre
extérieur et de 1 mm d’épaisseur. Cette électrode creuse est insérée a l'intérieur du tube en
verre borosilicate tout le long de son axe, sur une longueur légerement inférieure a la
longueur du tube de verre borosilicaté. Comme son diameétre extérieur est légerement
inférieur au diametre intérieur du tube de verre borosilicate, pourla maintenir bien centrée
a l'intérieur du tube, nous avons confectionné autour de cette électrode deux espaceurs en
enroulant dessus un ruban de polytétrafluoroéthylene (PTFE). Ces espaceurs de diameétre
extérieur égal au diametre interne du tube de verre borosilicate sont positionnés dans la
partie insérée du tube en inox de telle facon a compenser I'écart entre son diamétre externe
et le diamétre interne du tube de verre borosilicate (Fig. I11.4). Signalons que cette électrode
sert également comme une amenée et passage du gaz rare (I'argon) que nous avons utilisé

pour la création de notre jet de plasma.
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Fig. I11.4 : Photo montrant deux enroulements de rubans en PTFE, utilisés pour centrer
I’électrode interne (tube en acier inox) dans le tube de verre borosilicate.

II1.1.3 — Réalisation des isolations électriques pour la manipulation du
réacteur

Nous avons inséré le corps principal du réacteur du jet de plasma décrit
précédemment (tube de verre borosilicate avec ses deux électrodes) dans un tube en téflon
de 60 mm de longueur et de 10 mm de diameétre interne avec 7 mm d’épaisseur, 'ensemble
est ensuite inséré dans un autre tube en verre. Nous avons recouvert 'extrémité de ce tube
en verre avec un disque doté dun orifice de 5 mm de diametre (Fig. II1.5). Cette
combinaison sert a protéger l'utilisateur et le patient (dans le cas ou la distance entre la
surface traitée et la source du jet est trop petite) respectivement de tout choc électrique
pouvant étre provoqué par la haute tension nécessaire a 'amorcage de notre jet de plasma

ainsi qu’une éventuelle transition vers le régime d’arc.

Fig. I11. 5 : Photos du réacteur du jet de plasma muni du tube de verre permettant sa
manipulation d'une maniére sécurisée.

I11.2 — Caractérisation électrique du jetde plasma

Nous entendons par caractérisation électrique de la décharge plasma toutes les
mesures de courant, de tension et de puissance au niveau de cette derniere. A travers cette
caractérisation, nous cherchons a déterminer I'influence des parametres électriques sur les
propriétés optique et géométrique du jet de plasma généré. Durant toutes les expériences

que nous avons menées dans cette partie de notre étude, le débit du gaz utilisé (argon) a été
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gardé constant et est égal a 3 litres/minute. La température ambiante se situe dans la plage
22 — 25 °C alors que 'humidité relative dans la salle de manipulation varie entre 50 et 60%.
La valeur de la tension que nous avons appliquée pour la création du jet de plasma dans
l’argon a la pression atmosphérique en utilisant le banc reporté sur la figure I11.6, se situe

entre 6 et 9 kV avec une fréquence variant entre 4 et 27 kHz.

Fig. IT1.6 : Banc mis en place pour la création du jet de plasma avec une excitation AC.

I11.2.1 — Ftudede la puissance consommée parle jet de plasma

La puissance du plasma est la quantité d’énergie transférée a la décharge ou
uniquement consommeée par cette derniere. Pour le méme type de gaz et la méme distance
inter-électrode, cette énergie dépend de deux parametres principaux : la tension appliquée

et la fréquence du signal.

II11.2 1.1— Puissance instantanée et puissance moyenne

La puissance instantanée est la quantité de puissance P (t) consomméea toutinstant

par une charge ; dans notre cas cette charge est constituée par la décharge plasma elle-

méme.

1 T
P = —j P(t) dt (1IL. 1)
T Jo
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La grandeur la plus signifiante est la valeur moyenne qui, dans ce cas, représente la

puissance consommeée par cycle par la décharge plasma.

P = Upax * Lmax COS6 (111. 2)

Avec U,,,, la valeur maximale de la tension appliquée, [,,,,, la valeur maximale du

courant parcourant le circuit et 6 le déphasage entre le courant et la tension.

Sachant quela tension appliquée est un signal sinusoidal parfait, le courant mesuré
représente un aspect plus complexe. Composé d’'une partie capacitive et dune partie
impulsionnelle, le résultat donné par I'expression (II1.2) manque d’exactitude étant donné

que cette expression n’est applicable qu’avec des signaux sinusoidaux parfaits. Dansle cas
d’une décharge, si nous considérons I,,,,,, comme la valeur maximale du courant dans la
partie capacitive uniquement, la puissance des impulsions sera négligée. Dans le cas
inverse, si nous considérons [, comme la valeur maximale du courant de le partie
impulsionnelle, il y’aura une surestimation dela puissance consommée par cycle car suivant

la formule, notre courant sera considéré comme un signal sinusoidal d'une amplitude I,,, ;. -

II1.2. 1.2— Mesure de la puissance par la méthode Manely

La mesure de la puissance par la méthode Manely a été décrite par T. C. Manley [5]
en 1943. Elle consiste a tracer la variation de la quantité de charges stockées par le
condensateur monté en série avec le réacteur au niveau de I'électrode de masse, en fonction
de la tension appliquée aux bornes du réacteur. Le tracé obtenu est une courbe de Lissajous
sous forme d'un parallélogramme (Fig. I11.7) dont la surface A correspond a I'énergie W
consommeée par le plasma du fait que la variation de la quantité de charges Q au niveau de

ce condensateur, refléte la quantité de charges au niveau du réacteur.

P = U, 4x * Lax COS @ (111 3)

La géométrie de ce parallélogramme ne donne pas seulement une idée sur I'énergie

mais également sur la capacité totale du réacteur C,., du gaz Cj et du diélectrique Cy. On

peut également connaitre la tension minimale nécessaire pour claquer le gaz a partir de

l'intersection de la courbede Lissajous avecl’axedes abscisses. Sur la figureI11.7,1a tension

de claquage du gaz est ainsi désignée par V}; et la tension maximale par V,,,.
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Charge

Vm Tension

C

Fig. I11.7 : Courbe théorique de Lissajous pour une décharge plasma.

Le schéma du circuit électrique équivalent dun réacteur avec une barriere
diélectrique est représenté sur la figure I11.8 [6]. Ce dernier est constitué d'un premier
condensateur représentant la capacité du diélectrique et d'un second en série avec le
premier représentant la capacité du gaz. En présence d’'une décharge, une résistance en

paralléle s’ajoute au second condensateur.

—e—0
C’d‘_

=

Co

Fig. IT1.8 : Schéma du circuit électrique équivalent dun réacteur avec une barriere
diélectrique.

Pendantla période ou nousavonsune décharge, le plasma remplit la zone de décharge
afin qu'il n'y ait pas de chute de tension au niveau de cette derniere. Par conséquent, les
pentes AD et BC représentent la capacité du réacteur. La présence de la décharge diminue

la résistivité du gaz et donc sa résistance passe d'une valeur infinie a une valeur R (d’ou
I'ajout d'une résistance en paralléle avec C g)- Durant la phase BC, il n’y a aucune décharge,

l'espace entre les électrodes est rempli par le gaz ('argon dans notre travail), dans ce cas les
pentes BC et DA représentent la capacité du diélectrique. A cet effet, on peut considérer que

la valeur de la résistance est treés grande, simplifiant par conséquent le circuit équivalent qui
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devient alors composé de deux condensateurs en série C,; et Cg. A partir du point C, les

conditions de claquage commencent a se rétablir en reprenant le méme cycle [7, 8].

La quantité de I'énergie dissipée par cycle est donc donnée par I'expression (I11.4) qui

représente géométriquement la surface du parallélogramme. W s’écrit sous la forme [5] :

C,
W =4C,Vy(V,, — (?g) V5) (111 4)
r

Avec: V, la tension maximale, V}, la tension de claquage et C, la capacité du réacteur

s’écrivant :
1 1 1
—=—4— (1IL. 5)
¢ Ca  Cg

Sachant que I’énergie en régime permanant est le multiple de la puissance par la

période, I'expression de la puissance P s’écrit sous la forme :

C
P =4fC,V,(V, — (?g> V) (I1L 6)
r
Ou freprésente la fréquence du signal d’excitation du plasma.

I11.2 1. 3— Effet de la tension appliquée et de sa fréquence sur la variation de
la puissance

En appliquant une tension alternative entre 6 et 9 kV créte a créte dans deux gammes
de fréquences différentes (la premiere entre 4 et 8 kHz et la seconde entre 21 et 27 kHz),
nous avons généré un jet de plasma de 3,5 cm de longueur. Le choix de ces deux gammes
de fréquences a été en réalité imposé par les caractéristiques des deux transformateurs que

nous avons utilisés comme il a été mentionné dans le chapitre précédent.

Les résultats que nous avons obtenus sont représentés sur les figures I11.9.a et IT1.9.b.
Nous pouvons clairement constater graphiquement l'effet de 'augmentation de la tension
appliquée (Fig. I11.9.a) sur 'augmentation de la puissance. L'effet de la fréquence (Fig.
II1.9.b) est moins visible car la courbe de Lissajous ne dépend pas du temps (et donc de la

fréquence).
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Fig.I11.9.a: Effet de la tension d’excitation du jet de plasma sur la forme des courbes de
Lissajous : (a) : f=4kHz, (b) : f= 27 kHz.
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Fig. I11.9.b : Effet de la fréquence du signal d’excitation du jet de plasma sur la forme des
courbes de Lissajous : (a) V=6KkV, (b) : V=9 kV.

La variation de la puissance consommeée en fonction de la tension appliquée et de la

fréquence est représentée sur les figures I11.10 et I11.11 respectivement.
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Fig. IT1.10 : Variation de la puissance consommée en fonction de la tension appliquée pour
différentes fréquences.

47



Chapitre III Caractérisation électrique et optiquedu jet de plasma créé dans’argon

0,8 1

Puissance (W)
o
»
1

0,2

0 5 10 15 20 25 30
Fréquence (kHz)

Fig. IT11.11 : Variation de la puissance consommée en fonction de la fréquence pour
différentes les tensions appliquées.

La puissance du plasma augmente avec I'augmentation de la tension électrique
appliquée Pour une fréquence du signal d’excitation de 4 kHz, la puissance délivrée par le
jet de plasma varie de la valeur d’environ 0,1 watt pour une tension d’excitation du plasma
de 6 kVa pres de 0,2 watt pour unetension de 9 kV, soit une augmentation de pres de 100%.
Cette augmentation est d’'autant plus importante que la fréquence du signal d’excitation est
plus élevée. Ainsi, lorsque cette derniere atteint 27 kHz, la puissance du jet de plasma varie
de 0,42 watt a pres de 1,11 watts dans le méme domaine de la tension appliquée, soit une
augmentation de preés de 164%. Pour une tension d’excitation du plasma de 6 kV, elle passe
d’environ 0.1 watt pour une fréquence de 4 kHz a environ 0,4 watt pour une fréquence de
27 kHz. Un comportement semblable a été observé par Khatun et al. dans une gamme de
tension allant de 1,8 a 2,4 kV pour une fréquence du signal de 35 et 45 kHz [9] et par
Kriegseis et al. dans une gamme de tension allant de 6,5 4 12,5 kV et de fréquence allant de
8 4 13 kHz [10]. Nous remarquons par ailleurs 'existence d'une différence dans I'’évolution
de la puissance consommée en fonction de la tension appliquée par rapport a celle en
fonction de la fréquence d’excitation du signal électrique appliqué. La variation de la
puissance consommeée montre une augmentation quasi-linéaire [11] en fonction de la
tension appliquée et ce, pour toutes les valeurs de fréquences explorées. Cependant, dans
notre cas, cette variation de puissance présente deux pentes de variation en fonction de la
fréquence du signal d’excitation électrique : une augmentation linéaire dans le domaine de
fréquence 4 — 21 kHz, puis une augmentation moins prononcée dans le domaine 21 — 27
kHz. L’existence de ce deuxieme domaine de variation moins rapide de la puissance du
plasma en fonction de la fréquence du signal électrique d’excitation nous laisse suggérer
qu'une augmentation de la fréquence au-dela de 27 kHz conduira probablement a une

saturation au niveau de la puissance consommeée pour une valeur de tension fixe. Selon la
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tension appliquée, Deepak et al. ont observé un comportement similaire pour une tension
de 4,5 kV, une variation linéaire pour une tension de 5,5 kV et une variation exponentielle
pour une tension de 3,5kV [12].

Sur la figure II1.12, nous avons représenté l'effet de la variation la tension et de
fréquence sur la variation de la puissance. Cette représentation nous donne un meilleur
apercu de la variation de la puissance pour une variation simultanée du couple tension —
fréquence. Elle montre que pour atteindre la méme valeur de puissance consommeée, il

existe plusieurs combinaisons du couple tension — fréquence.

Puissance (W)

6.5 v — \;f/_;ﬂ i _,_. l}
: 7,5 T 8 ‘\\33*

'I‘ens,‘On v " 8,5 y 6 'c-k\\\c
Fig. I11.12 : Evolution de la puissance en fonction du couple tension — fréquence.

111.2.1.4— Effet de la tension appliquée et de sa fréqguence sur la tension de
clagquage

Sur la figure I11.13 nous avons reporté la variation de la tension de claquage de la
décharge déduite des courbes de Lissajous, en fonction de la valeur de la tension appliquée
et ce, pour une distance inter électrode et un flux de gaz gardés constants. Mentionnons que
nous désignons par le terme tension de claquage, la valeur de la tension électrique qui
permet d’initier la décharge électrique entre les deux électrodes concentriques de notre
réacteur. Cette valeur de tension indispensable pour générer le plasma reste cependant tres
faible pour pouvoir créer un jet de plasma (du moins un jet visible a I'ceil nu). Nous
remarquons une augmentation linéaire de la tension de claquage de la décharge passant
d’environ 1,3 kV pour une tension appliquée de 6 kV a 1,9 kV pour une tension appliquée
de 9 kV dans le domaine fréquentiel du signal d’excitation 4 — 8 kHz. Cette allure de
variation de la tension de claquagedela décharge est conservée dans le domaine fréquentiel
21 - 27 kHz, avec cependant des valeurs plus faibles, atteignant 0,9 kV pour une valeur de
la tension appliquée de 6 kV et 1,6 kV pour une tension appliquée de 9 kV. Ainsi, la tension
de claquage augmente proportionnellement avec 'augmentation de la tension appliquée et
diminue avec 'augmentation de la fréquence du signal d’excitation du jet de plasma (Fig.

I11.13). Un comportement similaire de la variation de la puissance en fonction de la tension
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appliquée sous forme de courbe de Lissajous a été retrouvé par Mahammadunnisa et al.
[13].

Sous les mémes conditions de pression, de distance inter-électrode et pour le méme
type de gaz, la tension de claquage une fois atteinte, devrait étre indépendante de la tension
appliquée pour l'excitation et 'entretien du plasma (du moment que la valeur de cette

derniere reste supérieure).

2,0
—=—4-8kHz

—+—21-27 kHz

Tension de Claquage (kV)

T T T
7 8

o -
© -

Tension Appliquée (kV)

Fig. I11.13 : Variation de la tension de claquage en fonction de la tension appliquée.

Cette évolution de la tension de claquage pourrait étre due au fait qu'une
augmentation de la tension appliquée engendre une augmentation du nombre de paires
électrons — ions, ce qui se traduit par un gain d’intensité du champ électrique locale E’
rappelé au chapitre I (sous paragraphes.3.2.1etI.3.2.2). Sion considere la présence de ce
champ local au moment de la création de la décharge, la tension nécessaire pour claquer le
gaz sera supérieure a celle nécessaire dans le cas de I'absence de ce dernier. Nous avons
également constaté une augmentation de la capacité du diélectrique Ca. Cette augmentation
est due a 'augmentation de la quantité de charges accumulées sur la surface du diélectrique

formant la barriére.

La dépendance de la tension de claquage avec la fréquence du signal d’excitation du
jet de plasma peut s’expliquer par le fait que comme les ions sont plus lourds que les
électrons, au fur et a mesure que la fréquence du signal appliqué augmente, ces derniers
suivront plus difficilement les variations du signal et seront ainsi moins mobiles, jusqua
simmobiliser completement pour les fréquences tres élevées (quelques MHz). Ce
phénomene couramment observé dans les décharges plasmas sous vide excitées a des
fréquences radio (13,56 MHz) provoque une accumulation de charges ioniques pour ces
hautes valeurs de fréquences, ce qui conduit a 'apparition d’'une tension électrique appelée

tension d’auto-polarisation [14].
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Dans notre cas, lorsque la fréquence du signal d’excitation du plasma est importante,
il y a la formation d'un champ électrique suite a cette accumulation de charges au niveau
des électrodes, ce qui par conséquent induit une réduction de la tension de claquage. Notons
que le flux du gaz dans lequel est créé le jet de plasma (dans notre cas I'argon) peut sous

leffet de sa vélocité, évacuer une proportion de ces porteurs de charges.

I11.2.2 — Etude du courant de décharge

Le courant de déchargeest le couranttraversantla zonede décharge apres le claquage
du gaz et la création du jet de plasma. I1 est mesuré au niveau de Iélectrode de masse alors
que le courant du jet est un courant local mesuré au niveau du jet lui-méme. La mesure du
courant de décharge peut donner une idée sur la distribution spatiale des électrons dans le
jet ainsi que la densité de ces derniers. Sa mesure est faite a travers la mesure de la tension
aux bornes d’'une résistance placée en série avec I'électrode de masse et son évolution

temporelle est représentée sur la figure 111.14.

Nousremarquons que ce courant est constitué de deux composantes, une composante
capacitive et une composante sous forme d’impulsions ou de pics. Ces pics correspondent
aux filaments créés dans notre décharge DBD, qui rappelons-le, est de type filamentaire. Sa
forme est similaire a celle rapportée dans de multiples travaux sur les jets de plasmas dans
des gaz tels que I'hélium ou I'argon [15]. Le changement de la valeur de la puissance induit
par la variation de la valeur de la tension appliquée et/ou de la fréquence, provoque un

changement de 'amplitude et de la forme du courant de décharge.

L’augmentation de la tension de 6 a 9 kV engendre une augmentation considérable du
courant capacitif. Ceci est accompagné par une augmentation individuelle modérée de
I'intensité des pics pour la méme fréquence ainsi que par 'apparition de nouveaux pics de
courant. Si l'augmentation du courant capacitif est plus importante que celle des
impulsions, ces derniéres disparaissent. Lorsque nous varions la fréquence du signal
électrique appliqué, des changements sont observés au niveau de 'amplitude et de la forme

du courant de décharge.
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Fig.I11.14 : Allure du courant de décharge pour différentes valeurs de la fréquence du
signal d’excitation. (a) : f=4kHz, (b) : f=8kHz, (c):f=21kHz, (d) : f=27 kHz.

Par ailleurs, un changement des positions des différents pics des signaux mesurés est
observé comme le montrent les figures I11.15 et I11.16 représentants les temps d’apparition
des différents pics pour des tensions (Fig. I11.15) et des fréquences (Fig. I11.16) différentes
par rapport a un pic de référence (1er pic a 9 kV / 4 kHz). Pour une fréquence fixe et une
valeur de tension appliquée variable (Fig. II1.15), nous remarquons que la variation du
temps de I'apparition des différents pics est inversement proportionnelle a la variation de
la tension appliquée et cette variation représente le retard par rapport au pic de référence.
Pour une fréquence de 4 kHz, le retard entre I'apparition du 1* pic pour une tension de 9
KV et une tension de 6 kV est de 'ordre de 10* s. Cette variation refléte le changement de la
vitesse des streamers traversant la zone de décharge. Une augmentation de la tension
appliquée est accompagnée dune augmentation du champ électrique, ce dernier est

responsable de 'accélération des électrons traversant la zone de décharge.
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Fig. I11.15 : Influence de la tension appliquée sur le temps d’apparition des pics de
courant pour des fréquences fixes. (a) : f=4kHz, (b) : f=8kHz, (c) : f=21kHz,(d) : f =
27 kHz.

Une augmentation de la fréquence du signal électrique d’excitation de la décharge,
provoque par contre un retard du moment de 'apparition des pics de courants (Fig. I111.16).
Ce retard peut étre causé par les porteurs de charges positives. Une augmentation de la
fréquence du signal d’excitation immobilise et accumule ces porteurs positifs, induisant la
création d'un champ électrique qui s'oppose au mouvement des électrons, provoquant ainsi
la diminution de leur vitesse et par conséquent un retard au niveau du temps d’apparition

des différents pics de courant.
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Fig. IT1.16 : Influence de la fréquence sur le temps d’apparition des pics de courant pour
des tensions fixes. (a) : V=6 kV,(b): V=7KkV, (c): V=8kV,(d): V=9 kV.

I11.2.3 — Effet des parametres électriques sur la géométrie du jet

I11.2 3.1— Effetde la tension et de la fréquence

II1.2. 3 1.a — Cas dune excitation électrique de type AC

Dans le cas d’'une excitation du jet de plasma en utilisant un signal haute tension AC,
nous avons constaté que notre jet de plasma a une forme conique qui se termine par une
zone de turbulence si la valeur de la puissance électrique est élevée (Photos de la figure
I11.17). Cette turbulence est le résultat de 'augmentation de la température du plasma suite
a l'augmentation de la puissance, elle influe directement sur la longueur du jet et induit une

réduction significative de cette derniere. Li et al. [16] ont également montré la présence de

cette zone en appliquant une tension alternative de 2,6 kV pour une fréquence de 40 kHz.
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Fig. I11.17 : Photos de la forme du jet de plasma pour une puissance de (a) 0,115 W (7 kV,
4 kHz) et (b) 1,12 W (9 kV, 27 kHz), montrant 'apparition dune zone de turbulence
lorsque la puissance du plasma est suffisamment élevée.

Nousavonsreportésur la figure IT1.18'effet de la variation dela tension AC appliquée
sur la longueur du jet de plasma. Nous remarquons que dans le domaine de tension exploré
(6 — 9 kV) la présence de deux types de variations et ce, en fonction de la fréquence du
signal : unevariation relativement faible dansla gammede fréquence 4 — 8 kHz (la longueur
du jet varie entre 2,85 et 3,1 cm) et une décroissance importante de la longueur du jet dans

la gamme 21 — 27 kHz atteignant pres de 50% pour une fréquence de 27 kHz.

3.2

2.8

2,4

Longueur (em)

1,6 4

Tension (kV)

Fig. IT1.18: Variation de la longueur du jet de plasma en fonction de la variation de la
tension AC appliquée.

L'effet de la fréquence du signal d’excitation AC sur la longueur du jet apparait dune
maniere plus claire sur les courbes de la figure. I11.19. Dans le domaine fréquentielle 4 — 27
kHz, nous constatons que pour une tension de 6 kV la variation de la fréquence n’a pas

d’effet notable sur la longueur du jet change. Cette derniere reste pratiquement constante
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(entre2,9 et 3 cm). Cependantlorsquela valeur de tension augmentede 7 a 9kV, la variation
de la longueur du jet est inversement proportionnelle a la variation de la fréquence. Ainsi,

pour une tension de 9 kV, la longueur du jet passe de 2,9 cm a4kHz a 1,5 cm a 27 kHz.
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Fig. I11.19: Variation de la longueur du jet de plasma en fonction de la variation de la
fréquence du signal appliquée.

Liet al. [17 — 18] ont également montré que la longueur d'un jet de plasma créé a une
fréquencede 52 kHz dans un flux de différents gaz (argon, néon et hélium) variant d’environ
500 ml/min a 10 litres/min dépend de la tension appliquée. Ils ont révélé que la longueur
du jet de plasma créé dans de ’hélium diminue lorsque la tension appliquée pour générer
le plasma augmente de 5,7 a 9,9kV et ce, sur toute la plage du débit d’hélium exploré [17]
(Fig. I11.20.a). Cependant dans le cas d'un jet de plasma créé dans de I'argon, la dépendance
de la longueur du jet de plasma vis-a-vis de la tension appliquée dépend en fait du domaine
du débit d’argon exploré [17 — 18].
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Fig. I11.20 : Effet de la tension d’excitation AC du plasma sur I'évolution de la longueur du
jet de plasma en fonction du flux d’hélium (a) ou d’argon (b) par Liet al. [17].
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Si la valeur du débit du gaz danslequel le plasma a été créé se trouve dans la région 0
— 3 1/min (qu’ils ont appelé mode laminaire lorsque le débit est dansla plage 0 — 2 1/min et
mode transitoire lorsque ce débit est dansla plage 2 a 31/min), la longueur du jet de plasma
diminue lorsque la tension appliquée augmente (Fig. I11.20.b). Au-dela d’'une valeur de
débit d’argon supérieure a 3 1/min appelé mode turbulent, Li et al. ont trouvé que le sens
de dépendance de la longueur de leur jet de plasma vis-a-vis de la tension appliquée est
inversé (la longueur du jet de plasma augmente légerement lorsque la valeur de la tension
appliquée augmente), sans toutefois trouver une explication plausible a la cause de cette
inversion. Seo et al. ont effectivement trouvé que pour un débit de d’hélium ou d’argon de
4 1/min (donc se trouvant dans la zone de turbulence si on se refaire aux travaux de Li et
al.) la longueur de leurs jets de plasma augmente avec 'augmentation de la tension
appliquée [15]. Mentionnons que comme le montre les résultats de la figure I111.20 [17], que
la diminution de la longueur du jet en fonction de la tension AC appliquée est insignifiante
pour les faibles valeurs du flux de gaz utilisé (débits inférieurs a 2 1/min pour les jets de
plasma créés dans de 'hélium et inférieurs a 1 I/min pour les jets de plasma créés dans de

I'argon).

Quoique les dimensions géométriques du réacteur utilisé par Li et al. ainsi que la
valeur de la fréquence du signal d’excitation de leur jet de plasma ne soient pas identiques
aux notres, il apparait néanmoins que I'évolution de la longueur de nos jets de plasma créé
dans I'argon en fonction de la tension AC appliquée pour l'excitation électrique du jet est
similaire a celle trouvée par ces auteurs. Par ailleurs, nous pouvons déduire a travers la
comparaison de nos résultats aux leurs, que la valeur du débit que nous avons choisi d'une

maniere aléatoire a 3 1/min, se trouve hors du régime turbulent du gaz.

II1.2. 3. 1.b — Cas d’'une excitation électrique de type impulsionnel

Sur la figure I11.21 nous avons représenté les photos du jet de plasma que nous avons
obtenu en utilisant un signal d’excitation impulsionnel pour deux valeurs différentes de
tension d’excitation du plasma en gardant constante la fréquence de ce signal. Il apparait
clairement que l'augmentation de la tension d'excitation du plasma induit une

augmentation de la longueur du jet.
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(a) (b)

Fig. I11.21 : Aspect du jet de plasma généré a 6 kV (a) et 9 kV (b) a une fréquence de 5 kHz.

La dépendance de la géométrie du jet de plasma avec la valeur de la tension appliquée
est représentée sur la figure I11.22. En comparaison avec les résultats obtenus en utilisant
un générateur AC pour l'excitation du jet de plasma et présentés dans le paragraphe
précédent, nous remarquonsune différence de comportement de la variation de la longueur
du jet de plasma vis-a-vis de la valeur de la tension appliquée. En effet, lorsque le jet de
plasma est excité avec le générateur de tension impulsionnelle, sa longueur augmente d'une
maniere significative avec 'augmentation de la tension appliquée (dans le méme domaine
de tension exploré). Cette évolution de la longueur du jet présente deux pentes de variation,
une variation rapide pour les faibles valeurs de la tension d’excitation du jet de plasma et
une variation plus lente pour les fortes valeurs. Cette variation est plus visible pour les

fréquences relativement élevées.

—a— 5 kHz
504 —8— 10 kHZ
—&— 15 kHz
—v— 20 kHz
454 4+ 25kHz

Longueur (cm)
iy
K=}
1

w
w
)

3,0 1

Tension (kV)

Fig. I11.22 : Variation de la longueur du jet en fonction de la variation de la tension
impulsionnelle appliquée.
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Ainsi, pour une fréquence de 20 kHz, lorsque la tension d’excitation varie de 6 a 7 kV,
la longueur du jet de plasma passe de 3,36 a 4,48 cm soit une augmentation de pres de 33%
correspondant a une pente égale a 0,9. Au-dela de 7 kV, 'augmentation de la longueur du
jet de plasma devient moins rapide avec une pente de 0,31, passant de 4,48 cm pour une
tension appliquée de 7 kV a pres de de 5.2 cm pour une tension de 9kV. Cette longueur du
jet de plasma plus importante lorsque la tension qui le génere est plus grande, est due a
l'augmentation de la densité des especes ainsi créées et de leur accélération (surtout si elles
sont électriquement chargées). Ceci donne a notre jet de plasma un pouvoir de pénétration
dansl’air ambiant plus important et ainsi une longueur plus importante bien que le flux de
I'argon a été gardé constant. La dépendance de la longueur du jet du plasma en fonction de
la fréquence du signal électrique d’excitation du plasma est illustrée par les photos de la
figure I11.23.

Fig. I11.23 : Géométrie du jet de plasma généré a : (a) 5 kHz, (b) 25 kHz, (¢) 50 kHz pour
une tension de 9 kV.

Nous remarquons qu'un changement de la valeur de la fréquence d’excitation a un
faible effet sur la longueur du jet de plasma généré. La figure 111.24 représentant la courbe
de la variation de la longueur du jet de plasma en fonction de la fréquence de son signal
d’excitation, montre en réalité la présence de deux régimesde variation bien distincts : dans
le domaine fréquentiel 5 — 15 kHz, la longueur du jet dépend faiblement, voire pas du tout,
de la fréquence alors que pour des valeurs de fréquences du signal d’excitation supérieures,
nous observons une augmentation sensible de la longueur du plasma. Il apparait ainsi
I'existence d'une sorte de seuil de fréquences au-dessous duquel la variation de la fréquence
n’a pas d’effet significatif sur la géométrie du jet et au-dessus duquel il y’a une accélération

significative des especes chargées du plasma, leur permettant comme nous I'avons avancé
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précédemment, une pénétration plus facile dans I'air ambiant amenant ainsi a un jet de

plasma avec une longueur plus importante.

—a—6kV
504 —e—7kV
—A— 8 kV
—v—9kV

4.5 4

4,0

Longueur (em)

3,5

3,0

A\

T T T T
15 20 25

Frequence (kHz)

w1 -
—
o

Fig. I11.24 : Variation de la longueur du jet en fonction de la variation de la fréquence du
signal appliquée.

Q. Xiong et al. [19] dans leurs travaux sur les jets de plasmas créés dans un flux
d’hélium de quelques litres par minute excités en utilisant une tension impulsionnelle de
fréquences variable dans le domaine 0,1 — 10 kHz, ont trouvé une évolution de la longueur
de leur jet en fonction de la tension impulsionnelle appliquée semblable a celle que nous
avons trouvé pour notre jet de plasma créé dans 'argon. Ainsi comme le montre la courbe
de la figure I11.25 [19], ils ont montré que la longueur du jet de plasma d’hélium augmente
significativement lorsque la tension d’excitation impulsionnelle augmente jusqu’a 10 kV.
Jusqu’a environ 8,5 kV, la variation de la longueur de leur jet est linéaire et semble tendre
vers une saturation pour les grandes valeurs de tensions. Bien que le gaz utilisé et la
géomeétrie du réacteur étudiés dans les travaux de Xiong et al. sont différentes des notres,

mais leurs résultats et notamment leurs allure de variation sont en bon accord avec nos

résultats.
10

V, (kV)

Fig. I11.25 : Effet d'une tension d’excitation impulsionnelle sur la variation de la
longueur du jet de plasma d’hélium généré par Xiang et al. [19].
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Par ailleurs, ces auteurs n’ont trouvé aucun effet significatif de la fréquence du signal
d’excitation sur la longueur de leur jet de plasma [19]. Ceci est également en parfait accord
avecnosrésultats si on tient compte du fait que la plage de fréquence qu’ils avaient explorée
se trouve dans la gamme 0,1 — 10 kHz. En effet comme nous 'avons mentionné ci-haut,
dans la gamme de fréquence 5 — 15 kHz, la variation de la longueur du jet de plasma que
nous avons créé dans I'argon a la pression atmosphérique est insignifiante pour toutes les

valeursde tension impulsionnelle que nous avons utilisées pour générer notre jet de plasma.

Sur un autre volet, les photos de la figure I11.23 montrent que la forme géométrique
du jet varie en fonction de la fréquence du signal électrique qui I'a généré. Ainsi, la création
d’un pincement visible a partir d'une fréquence de 25 kHz (Fig. I11.23.b) est observée. Au-
dela de 25 kHz, nous avons remarqué que ce pincement se transforme d'une zone quasi-
ponctuelle en une zone de quelques centimeétres de longueur se terminant par une zone de
turbulence (Fig. I111.23.c). Selon la fréquence du signal haute tension, nous pouvons
observer une enveloppe qui entoure la zone du pincement et dont le diametre diminue avec
l'augmentation dela fréquence. La présence de cette zone a été également trouvée par Xiong
etal. [20] dansun jet de plasma a base d’hélium. Ils suspectent que son origine est due a la

distribution de la fraction molaire de I'hélium lors de son contact avec 'air environnent.

Sur la figure I11.26, nous avons reporté l'effet de la variation du couple tension —
fréquence sur la longueur du jet. Nous constatons dans le cas d’'un signal impulsionnel que
la variation de la longueur de jet est proportionnelle a la variation du couple tension —

fréquence et ainsi a la variation de la puissance.
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Fig. I11.26 : Evolution de la longueur du jet en fonction de la variation du couple tension —
fréquence.
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Ainsi, nous pouvons obtenir trois formes du jet de plasma d’argon que nous avons
généreé :
e Un jet de plasma de forme conique
e Un jet de plasma sous forme du chiffre “8”
e Un jet de plasma sous forme d'une “bougie” comportant trois zones: le cone, le

corps et la queue [21].

Nous remarquons également sur les photos de la figure I11.23.b et I11.23.c qu'une
proportion du cone présente une luminosité moins intense, due probablement au
changement de la distribution spatiale au niveau du cone. En effet, 'augmentation de la
fréquence affecte le comportement des especes déja en mouvement, changeant leur
distribution spatiale et conduisant a différentes géomeétries. I1 apparait ainsi que nous
pouvons agir sur la forme du jet en variant le type du signal d’excitation, la valeur de la
tension appliquée et sa fréquence pour ainsi adapter la forme du jet selon nos besoins. Cette

variation est en réalité liée a la variation de la puissance électrique délivrée au plasma.

II1.2.3.2— Effetde la polarisation des électrodes

Durant nos expériences nous avons remarqué que le type de branchement des
électrodes a la source haute tension a un role important sur la génération du jet et ses
caractéristiques. En reliant 'électrode centrale a la haute tension et I'électrode interne a la
masse, nous obtenons un jet de plasma dont la longueur peut atteindre plusieurs
centimetres de longueur. Dans le cas opposé (électrode centrale a la masse et électrode
interne a la haute tension), nous avons constaté que la longueur du jet ne dépasse pas 1
centimetre et que la décharge se propage dans le sens opposé du flux d’argon. De cet effet
on peut conclure que le jet de plasma se propage apres I'électrode de masse. Le méme

phénomene a été décrit par Shao et al. pour un jet de plasma a base d’hélium [22].

Comme lefficacité d'ionisation du gaz est étroitement lié au champ électrique qui lui
est appliqué, pourexpliquer I'effet de la polarisation des électrodes sur lalongueuretle sens
du jet, nous avons étudié le comportement du champ électrique dans le réacteur et ce,
suivant que I'électrode interne a été reliée a la masse ou a la haute tension. Cette étude a
été faite en collaboration avec Dr. Constantinos LAZARO U, du laboratoire des Technologies
Photovoltaiques du Research Center for Sustainable Energy (FOSS), de I'université de
Nicosia (Chypre) Une simulation de la variation du potentiel appliqué ainsi que le champ
électrique a été faite en utilisant le logiciel Comsol. Toutes les données utilisées pour la
simulation (longueur du réacteur, son diameétre, sa géométrie, la position de électrodes, le

branchement des électrodes, ...) sont relatives a notre réacteur et nos conditions
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expérimentales. Les résultats préliminaires obtenus a travers cette étude nous ont montré
qu’en reliant I’électrode interne a la haute tension et durant la premiere alternance (Fig. I1I.
27.a représentant les lignes de champs et II1.27.c représentant le potentiel). Nous
constatons que le champ électrique est plus intense et unidirectionnel au niveau de la zone
de décharge, ce qui favorise I'expansion du jet au-dela de I'électrode interne reliée a la
masse. Durant l'alternance négative (Fig. II1.27.b représentant les lignes de champs et
II1.27.d représentant le potentiel), le sens du champ électrique s’inverse, ce qui bloque et
empéche les porteurs de charges positives de sortir du réacteur causant dans certains cas

un rétrécissement du jet.
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Fig. I11.27 : Simulation par le logiciel Comsol de I'intensité du champ électrique
(a: alternance positive) et (b : alternance négative) et de la haute tension (c : alternance
positive) (d : alternance négative) dans le cas ou I'électrode interne est reliée a la haute
tension, 'électrode externe a la masse.
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En fournissant suffisamment de puissance pour des fréquences relativement élevées,
le jet de plasma produit durantl’alternance positive sera auto-entretenu durantl’alternance
négative. Nous tenons également a mentionner que le champ électrique au-dela de la zone

de décharge devient plus faible et donc son impact sur le jet de plasma est minime.

En reliant I’électrode interne a la masse et I’électrode externe a la haute tension, nous
constatons qu’au niveau de I'électrode externe les lignes du champ s’orientent dans le sens
opposé (Fig. I11.28). Ce qui conduit a la création dune zone qui bloque le passage de
porteurs de charges durant les deux alternances causant ainsi un rétrécissement du

diametre du jet de plasma passant de quelques centimetres a quelques millimetres.
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Fig. I11.28 : Simulation par le logiciel Comsol de I'intensité du champ électrique (a :
alternance positive) et (b : alternance négative) et de la haute tension (c : alternance
positive) (d : alternance négative) dans le cas ot I'électrode interne est reliée a la masse et
Pélectrode externe a la haute tension.
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L'origine de ce jet provient probablement des porteurs de charges créées pres de la
zone de blocage. Dans cette zone critique et durant I'alternance positive (Fig. I111.28.a et
I11.28.c), les ions déja mobiles arrivent a franchir cette zone pour étre ensuite accélérés par

le champ électrique et forment un jet de plasma d’une certaine longueur.

I11.3 — Caractérisation optique du jetde plasma

II1.3.1 — Description du spectre typique de I’émission optique du jet de
plasma d’argon

Afin de mieux comprendre l'effet de la variation de la tension appliquée et de la
fréquencede cette derniere sur la géométrie et la composition du jet de plasma généré, nous
avons caractérisé son émission optique grace a l'utilisation d'un spectromeétre d’émission
optique. La spectroscopie d’émission optique est rappelons le, une technique puissante
pour la détermination des especes radiatives dans une décharge luminescente ainsi que
certaine de leurs caractéristiques (concentration, température, ...). Cest une méthode non

invasive qui ne perturbe pas le plasma et dont la mise en place reste relativement simple.

Nous avons reporté sur la figure I11.29 le banc expérimental que nous avons mis en

place pour la caractérisation de I'’émission optique de notre de jet de plasma.

Génerateur HT

Réacteur

Ocean Optics

O_ - HR2000+ES
P o

Fig.I11. 29: Banc mis en place pour la caractérisation optique du jet de plasma.
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Sur la figure I11.30 nous avons reporté un spectre typique de '’émission optique d'un

jet de plasma que nous avons généré dans un débit d’argon de 3 1/min a pression

, .
atmosphérique.
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L |
3x10° 4
5
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Fig. IT1.30 : Spectre d’émission optique enregistré du jet de plasma créé dans un flux
d’argon de 31/min avec une tension de 9 kV a 8 kHz.

Nous remarquons la présence de plusieurs raies d’émission dans le domaine de
longueurs d'ondes exploré. L’attribution des raies d’émission optique a été faite en se
référant a plusieurs travaux de la littérature [23 — 33]. Quelques-unes des attributions de

cesraies apparaissant sur le spectre d’émission optique sont reportées dans le tableau I1I.1.

Espéces Transition vibrationnelle Longueur d’onde (A nm)

OH(A-X) 0-0 309

N, (C—B) 1-0 315,8

0-0 337,1

0—-1 357,6

1-3 375,5

0-2 380,4

2—-4 405.8
0 777

Tab. IT1.1: Assignation des raies d’émission optique du spectre enregistré [ 23, 24].
Dans le domaine de longueur donde s’étendant de 290 a 410 nm, apparaissent
plusieurs raies bien distinctes, correspondant a des états radiatifs en relation avec la
présence des atomes d’azote ou d’hydrogene. L’aspect de cette partie du spectre de

I'émission optique de notre jet de plasma est similaire dans une grande mesure a celle
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observée sur des spectres trouvés par plusieurs auteurs et relatifs a des jets de plasma créés
a pression atmosphérique dans de I'argon ou I'hélium [25 — 27] et également sur des
spectres relatifs a des décharges DBD créées directement dans lair a pression
atmosphérique [28, 29]. Les raies les plus intenses sont situées aux alentours de 337 et 356
nm. I1s sont attribués au deuxiéme systéme positif de la molécule N> (C3ITu — B[Tg) noté N
(C—-B)ouN2(SPS) pour Second Positive System [29, 30]. La contribution de 'atome d’azote
au spectre d’émission optique est également révélée a traversla présence de raies de plus
faibles intensités situées aux environs de 315, 375, 380 et 405 nm, appartenant toutes au
systeme N> (C — B) [30, 31]. Différents travaux relatifs a des décharges DBD dans l'air a
pression atmosphérique ont rapporté la présence de raies de tres faible intensité dans la
gamme de longueurs d'ondes 210 — 290 nm attribuées a '’émission des bandes moléculaires

de NO [31 - 33] qui se forment suite aux possibles réactions suivantes :
O+ N, - NO+ N (II1.7)
N + O > NO + O (IIL.8)

Des raies de trés faibles intensités dans cette gamme de longueur donde ont été
décelées sur nos spectres mais leur intensité dans notre cas plus faible que celle des raies
relevées sur des spectres caractérisant des décharges DBD créées dans l'air atmosphérique
[31 — 33] a rendu difficile, voire hasardeuse, leur attribution. Leur tres faible intensité
provient du fait que notre décharge plasma est créée dans un environnement tres riche en
argon (flux d’argon de 3 1/min), donc relativement pauvre en molécules d’azote et
d’oxygene, alors que dans le cas des DBD créées dans l'air, la concentration d’azote et
d’oxygene est beaucoup plus importante, ce qui facilite une formation plus aisée de ces

especes NO.

Les spectres d’émission optique enregistrés sur notre jet de plasma montrent
également la présence dans la gamme de longueur donde 300 — 410 nm d’une raie assez
distincte située aux alentours de la longueur d'onde 309 nm. Cette raie a été attribué a
I'’émission du radical OH provenant de la dissociation de la molécule H,O présente dansl’air
ambiant (humidité de 'atmosphere ou est créé le jet de plasma). Cette molécule a été
dissociée par le jet de plasma pour produire le radical hydroxyle dont la transition
vibrationnelle & 309 nm est notée (A? =+ — X*I1) ou plus simplement OH (A — X) [34]. Une
réaction possible pouvant amener a cette dissociation et ainsi la création du radical OH

s’écrit :

HO+e—-OH+H+e (II1.9)
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Bien que la durée de vie de ce radical soit relativement courte (de l'ordre de la
milliseconde [35]), il est trés réactif et a un effet fortement biocide vis-a-vis des
microorganismes vivants [31]. Sa concentration reste relativement faible du fait qu’il a
tendance a se recombiner assez rapidement conduisant généralement a la formation du

peroxyde d’hydrogeéne H>O> [32] suivant la relation :
OH + OH — H,0; (IIL.10)

Signalons que Srivastava et al. [36] ainsi que Yonemori et al.[37] dans des travaux sur
des jets de plasma créés dans’hélium ont montré quel'intensité de la raie relative au radical
OH est fonction de I'endroit du jet de plasma ou a été faite la mesure.

Les raies d’émission optique les plus intenses apparaissant surles spectres enregistrés
sur notre jet de plasma se situent dans le domaine 650 — 850 nm. Dans ce domaine de
longueur d'ondes apparaissent plusieurs raies d’émission : du premier systeme positif de
l'azote [23, 24], la raie de I'oxygéne atomique O (°P —>S) a 777 nm (transition 3p °P — 3s
°P) [38, 39] ainsi que plusieurs raies d’argon telles que celles relatives aux transitions
électroniques 4p — 4s a 750,4 nm et 826,4 nm [40] et dont les intensités sont les plus
dominantes.

Aux vues de la grande réactivité des ROS et RNS dans la désactivation de
microorganismes vivants, nous nous sommes uniquement intéressés a I'’évolution de leurs
raies d’émission situées dans la gamme de longueur d'onde 300 — 410 nm et a la longueur

d’onde 777 nm (raie d 'oxygene).

II1.3.2 — Effet dela variation de la tension et de la fréquence du signal
d’excitation surle spectre d’émission optique

II1.3.2.1 — Cas d’un jet de plasma d’argon excité par un signal électrique de
type AC

Nous avons constaté que l'intensité des raies apparaissant sur le spectre d’émission
optique du jet de plasma que nous avons créé dans de I'argon a pression atmosphérique
présente des évolutions en fonction de la tension appliquée qui différent suivant le domaine
de fréquences du signal d’excitation AC exploré : un domaine dansla plage de fréquences 4

— 8 kHz et un domaine dans la plage 21 — 27 kHz.

II1.3.2 1.a — Effet de la variation de lamplitude de la tension d’excitation

Sur la figure IT11.31 nous avons reporté a titre d’illustration les spectres d’émission
enregistrés sur des jets de plasmas excités avec un signal de fréquence 8 kHz et damplitude
6 et 9 kV. Nous remarquons que lorsque 'amplitude de la tension appliquée augmente,

l'intensité des raies augmente significativement. Cette évolution est similaire pour tous les
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jets de plasmas excités avec des signaux AC de fréquences se trouvant dans le domaine 4 —
8 kHz.

4x10°
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Fig. IT1.31 : Spectres d’émission du jet de plasma généré avec un signal AC d'une
fréquence de 8 kHz et d'une amplitude de (a) : 6kV et (b) : 9 kV.

Commele montrentlescourbes de la figureI11.32, touteslesraies d’émission des ROS
et RNS (raies du deuxiéme systeme positif de N, raie de I'hydroxyle, raie de I'oxygeéne, ...)
créées augmentent d’intensité lorsque la tension d’excitation du plasma augmentede 6a 9
kV. Les raies les plus intenses restent celles relatives au deuxiéme systéme positif de la
molécule N2 (C3[u — B°Ig). La raie de l'oxygéne (777 nm) ne commence a étre
convenablement détectable qu’a une valeur de tension de 7,5 kV pour une fréquence de 8

kHz (Fig. I11.32) et a une tension plus importante (8,5 kV) pour une fréquence de 6 kHz.
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Fig. I11.32 : Variation de l'intensité des raies d’émission optique de 'hydroxyle, du
deuxiéme systéme positif de 'azote et de I'oxygene en fonction de la tension AC appliquée
pour f = 8 kHz.

Nos résultats présentent des évolutions similaires de ceux publiés par Cheng et al. et
relatifs aux ROSet RNSgénéréesparun jet de plasma d’hélium (flux de 4,7 1/min) créédans
l'air atmosphérique par une excitation AC [41]. La figure I11.33 reportant les résultats de

I'étude menée par Cheng et al. sur I'’émission optique de leur jet de plasma montre que
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toutes les raies détectées augmentent d’intensité lorsque la tension d’excitation du plasma
augmente de 2,56 a 3,8 kV [41].
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Fig. I11.33 : Evolution des raies d'émission optique de I'hydroxyle et du deuxieme systeme
positif de 'azote d'un jet de plasma créé dans’hélium a pression atmosphérique avec une
excitation AC trouvé par Cheng et al. [41].

La raie d 'oxygéne apparaissant a 777 nm reste la plus faible comme ceci a été
également trouvé dans nos travaux. Mentionnons que la différence entre les plages de
tensions explorées dans notre travail et celles dansceluide Cheng et al. n’a pas uneinfluence
significative sur les résultats trouvés au vu de la différence entre les dimensions des

réacteurs des jets de plasma respectifs (celui de Cheng et al. étant beaucoup plus petit).

Lorsque la fréquence du signal électrique d’excitation du plasma se trouve dans le
domaine 21 — 27 kHz, nous avonsremarqué une évolution différentes de I'intensité des raies
d’émission en fonction de 'augmentation de la tension appliquée. Les spectres d’émission
dun jet de plasma créé avec un signal AC de 27 kHz et damplitude de 6 et 9 kV
respectivement montrent que lorsque 'amplitude de la tension appliquée augmente, toutes
les raies relatives aux ROS et RNS diminuent d'intensité alors que celles relatives a

I'émission de I'argon augmentent d’intensité (Fig. I11.34).
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Fig. IT1.34 : Spectres d’émission du jet de plasma généré avec un signal AC d’'une fréquence
de 27 kHz et d'une amplitude de (a) : 6 kV et (b) : 9kV.

70



Chapitre III Caractérisation électrique et optiquedu jet de plasma créé dans’argon

L’évolution de I'intensité d’émission des ROS et RNS en fonction de 'amplitude du
signal d’excitation électrique du plasma est représentée sur la figure I11.35. Les courbes de
cette figure sont relative a un signal de fréquence 27 kHz mais leur allure de variation reste

similaire pour toutes les fréquences d’excitations se situant dansle domaine 21 — 27 kHz.
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Fig. IT11.35 : Variation de l'intensité des raies d’émission optique de 'hydroxyle, du
deuxieme systeme de I'azote et de 'oxygene en fonction de la tension AC appliquée pour f
= 27 kHz.

Nous remarquons que pour les faibles tensions d’excitation AC (jusqu’aux alentours
de 6,5 kV) de fréquences situées dans la gamme 21 — 27 kHz, I'intensité des différentes raies
augmente avec 'augmentation de la tension d’excitation puis diminue d'une maniére
prononcée au-dela de 6,5 kV pour tendre a se stabiliser aux alentours de 8,5 kV, alors que

les raies d’émission de 'argon augmentent d’intensité.

I11.3.2 1.b — Effet de la variation de la fréquence du signal d’excitation

L’étude de l'effet de la variation de la fréquence du signal d’excitation du jet de plasma
sur l'intensité des raies d’émission des différentes especes réactives d’oxygeéne ou d’azote
créé a révélé également l'existence de deux plages de variation présentant des allures de

variationsdifférentes correspondant a deux plages de variation de la tension AC appliquée :

de6a65kvVetde7 a9kv.

Sur la figure IT1.36 nous avons représenté deux spectres d’émission optique de jets de
plasma excités avec un signal AC d’amplitude 6 kV et de fréquences différentes (4 kHz et 27
kHz). Nous remarquons que lorsque nous augmentons la valeur de la fréquence du signal
d’excitation, toutes les raiesd’émission détectées augmentent d’'intensité d'une manieretres

prononcée.
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Fig. IT1.36 : Spectres d’émission du jet de plasma généré avec un signal AC d'une
amplitude de 6 kV et d'une fréquence de (a) : 4 kHz et (b) : 27 kHz.
L’intensité des raies relatives au deuxiéme systéme positif de l'azote, au radical
hydroxyle OH, a 'oxygene augmente lorsque la fréquence du signal d’excitation varie de 4
kHz a 27 kHz, l'oxygéne ne devient détectable d'une maniere convenable que pour une

fréquence du signal d’excitation au-dela de 20 kHz (Fig. 111.37).
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Fig. I11.37 : Variation de l'intensité des raies d’émission optique de 'hydroxyle, du
deuxieme systéme positif de 'azote et de 'oxygene en fonction de la fréquence du signal
d’excitation pour V = 6 kV.

Cependant lorsque 'amplitude de la tension du signal d’excitation du jet de plasma

d’argon dépasse 6,5 kV, nous remarquons une inversion dans l'allure de variation des

intensités des raies d’émission des ROS et RNS. Ceci est illustré par les spectres de la figure
IT1.38 relatifs a deux jets de plasma excités avec un signal d’amplitude 9 kV et de fréquences
4 kHz (Fig. I111.38.a) et 27 kHz (Fig. I11.38.b) respectivement. I1 apparait que lorsque nous
augmentons la fréquence du signal d’excitation de 4 a 27 kHz, les raies relatives aux ROS et

RNS diminuent sensiblement d’intensité alors que I'intensité des raies relatives a 'argon
augmente considérablement.
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Fig. IT1.38 : Spectres d’émission du jet de plasma généré avec un signal AC d'une
amplitude de 9 kV et d'une fréquence de (a) : 4 kHz et (b) : 27 kHz.

Nous avons reporté sur la figure I11.39 I'’évolution de l'intensité des raies d’émission
des ROS et RNS en fonction de la fréquence du signal d’excitation d’amplitude 9 kV. Nous
remarquons l'existence de trois domaines de variation de l'intensité des raies d’émission :
une augmentation trés rapide de I'intensité des raies relatives au deuxiéme systéme positif
de I'azote et du radical hydroxyle OH pour des fréquences variant de 4 a 8 kHz, suivie d'une
diminution entre 8 et 21 kHz ensuite une stabilisation au-dela de 21 kHz. Cependant, la raie
relative a 'émission d’oxygeéne a 777 nm montre une évolution différente : elle commence a
étre détectable a une fréquence plus précoce comparativement a un signal d’excitation
d’amplitude 6 kV (aux alentours de 6 kHz au lieu de 21 kHz pour le signal d’amplitude 6 kV)

et son intensité augment avec 'augmentation de la fréquence du signal d’excitation.
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Figure IT1.39 : Variation de I'intensité des raies d’émission optique de I'hydroxyle, du
deuxieme systéme positif systéme de I'azote et de I'oxygene en fonction de la fréquence du
signal d’excitation pour V = 9 kV.

Les résultats reportés sur les figures 111.31 a I11.39 montrent que les variations de
l'amplitude et/ou de la fréquence du signal d’excitation du plasma généré dans le flux

d’argon a l'air atmosphérique ont des effets importants sur la génération d’espéces
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radiatives a I'origine de la luminescence et de la brillance du jet. En fait, deux effets peuvent
étre a l'origine de la variation de la lumiére collectée par la fibre optique du banc d’émission

optique :

e Le degré d’ionisation et de fragmentation des molécules se trouvant dans la zone
plasma et par conséquent la concentration des especes radiatives du plasma. La
brillance du jet de plasma est d’autant plus intense que la fragmentation des
molécules et leur degré d’ionisation sont plus poussés et surtout que la concentration

des espéces radiatives est importante.

e Lagéométrie du jet de plasma. Le diametre du jet de plasma étant relativement étroit,
si sa longueur n’est pas suffisante, la quantité de lumiere collectée par la fibre optique

pourrait étre faible et ainsi l'intensité des raies d’émission pourrait diminuer.

Si la géométrie du jet de plasma a un effet sur la quantité de lumiere collectée par la
fibre optique équipée de la lentille de collimation, son impact dans notre cas est surement
non prépondérant. En effet, I'étude de la variation de la longueur du jet de plasma a montré
que dans la plage fréquentielle 4 — 8 kHz, la tension d’excitation du jet de plasma a un effet
relativement faible sur la variation de sa longueur (Fig. I11.18). Il en est de méme pour un
jet de plasma excité avec un signal AC d’amplitude 6 kV dans tout le domaine fréquentielle
4 — 27 kHz (rappelons que pour ces deux cas, la valeur de la longueur du jet de plasma est
appréciable et varie dans la gamme 2,8 — 3,1 cm). L’étude de I'’émission optique de notre jet
de plasma d’argon a révélé que pour ces deux cas (fréquence de 8 kHz dans une gamme de
tensions 6 — 9 kV (Fig. I11.32), gamme fréquentielle 4 — 27 kHz pour une tension de 6 kV et
(Fig.I11.37),l'intensité de toutes les raiesd’émission détectées augmente dune maniere tres

significative, ce qui est loin d’étre en conformité avec I'évolution de la longueur du jet.

Par contre, dans la gamme fréquentielle 21 — 27 kHz du signal d’excitation, nous
remarquons une certaine similitude de I'allure de variation de la longueur du jet de plasma
en fonction de 'amplitude de la tension appliquée et de la variation de l'intensité des raies
des ROS et RN'S détectées en fonction de la tension appliquée. En effet, lorsque 'amplitude
de la tension d’excitation augmente de 6,5 a 9 kV, la diminution de la longueur du jet de
plasma observée (Fig.I11.18) estaccompagnée par une diminution importante de I'intensité
de toutes les raies d’émission des ROS et RNS détectées (Fig. I11.35). Le méme phénomene
est observé pour une tension de 9 kV dans le domaine fréquentiel 8 — 21 kHz (Fig. I11.39).
De premier abord, on peut penser par conséquent que dans le domaine fréquentiel 21 — 27
kHz et pour des tensions de 6,5 a 9kV (élargia 8 — 21 kHz pour une valeur de tension de 9

kV), I'effet de la géométrie est responsable en grande partie de I'évolution de l'intensité des
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différentes raies d’émission des ROS et RNS. Cette conclusion est relativement simpliste et
reste loin de donner une explication rigoureuse a cette évolution des résultats de notre étude
de I'’émission optique du jet de plasma. En effet, comme le montrent les spectres des figures
I11.34 et I11.38, si effectivement I'intensité des raies d’émission des ROS et RNS diminuent
considérablement lorsque la tension d’excitation du jet de plasma et/ou sa fréquence
augmente dans le domaine 21 — 27 kHz, il faut remarquer que cette diminution est toujours
accompagnée par une augmentation prononcée des raies relatives a I'argon. Ceci montre
qu’il y a une ionisation plus importante des atomes d’argon et que la diminution de
l'intensité des raies d’émission des ROS et RNS est due en fait a une diminution de la
concentration de ces dernieres dans le jet de plasma. Les parameétres électriques que nous
avons utilisés et qui ont amené a une réduction de la longueur du jet de plasma d’argon, ont
en fait permis une plus grande ionisation des atomes du flux d’argon. Cette ionisation
prononcée créée plus d’especes énergétiques de I'argon et conduit a une augmentation de la
température du gaz [42]. Cette augmentation de la température se manifeste a travers une
luminosité plus intense du jet de plasma sur pratiquement toute sa longueur comme le
montre les photos de la figure IT1. 40 relatives a des jets de plasma générés par des signaux
d’excitation d’amplitude 8,5 et 9 kV et de fréquences respectives 21 et 24 kHz

(correspondant a des puissances électriques de 0,86 et 1,07 watts respectivement).

o

Fig. I11.40 : Photos du jet de plasma montrant son aspect trés intense pour des fortes
valeurs de tension AC (a) : 21 kHz / 8,5kV (0,864 watt), (b) 24 kHz / 9kV (1,07 watt).
Ainsi, au lieu de favoriser la propagation du jet sur de longueur importante, certains
parameétres électriques la limitent au contraire. Beaucoup de travaux ont été consacrés a la
compréhension du phénomeéne et des processus mis en jeu pour la propagation des jets de
plasmas [43 — 45]. Ces travaux ont montré qu'un jet de plasma est en fait formé de boulets

de plasma successifs qui se propagent dansla direction du flux du gaz précurseur utilisé.
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Pour visualiser ces boulets et suivre leur trajectoire, on utilise généralement des
caméras numériques de tres grande rapidité (temps d’exposition de quelque microseconde
et moins). Surla figure I11.41 nous avons reporté une image de synthese que nous avons
obtenue sur un jet de plasma d’argon de 2,5 cm de longueur. L'image nous a été réalisée en
utilisant un photomultiplicateur et un oscilloscope et en ayant recours a un traitement de
données. Cette photo montre la trajectoire d'un boulet de plasma qui se propage sur une
longueur de 2,5 cm et permet d’avoir un ordre d’idée sur sa vitesse de propagation. La
vitesse du boulet décroit sensiblement lorsqu’il s’éloigne de la source du jet (la buse en
quelque sorte) a causede la perte d’'une partie de son énergie lorsqu’il rentre en contactavec
l'air environnant, pour disparaitre a la fin, faconnant (dans I'absence de turbulences) la
forme conique de l'extrémité du jet. Cette forme quasi conique du jet apparait sur les
différentes photos des jets de plasma créés dans le flux d’argon dans l'air atmosphérique
(Fig. I11.17,111.21, I11.23 et I11.40).
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Fig. I11.41 : Image de synthése montrant la propagation d’'un boulet de plasma dans
notre jet créé dans un flux d’argon a pression atmosphérique.

Ce type de trajectoire a été trouvé dans beaucoup de travaux et nous avons reporté sur
la figure I11.42 la photo de la trajectoire d'un boulet de plasma enregistré par Liu et al. [45]
grace a l'utilisation d'une caméra CCD tres rapide sur un jet de plasma créé dans un flux
d’hélium excité par une tension AC de 7 kV d’amplitude et de fréquence 20 kHz, il apparait

clairement que la vitesse du boulet diminue au fur et a mesure qu'’il s'‘éloigne de la source

de création.
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Fig. I11.42 : Photos de la propagation d'un boulet de plasma dans un jet créé dans
I'hélium par Liu et al. [45].

Lors de leur parcours, les boulets de plasma interagissent avec les atomes de I'air
environnant amenant a la création des ROS et RNS. Si la puissance électrique fournie par
le signal appliqué est complétement consommeée par les atomes du flux du gaz (dans notre
cas I'argon), ceci induit une augmentation de sa température suite a une accumulation de
charges au niveau d’'une région du jet (les zones du jet de plus grande luminescence) de plus
en plus limitée. On crée alors une sorte de torche de plasma au vu de la température du jet
du fait que la propagation des boulets de plasma est freinée, ce qui limite leur interaction
aveclesatomesde l'air qui refroidissaient les boulets et ameéne a uneréduction de la création
des ROS et RNS. Ceci est révélé par la forte augmentation de I'intensité des raies d’émission
relatives a 'argon et par la diminution de celles relatives aux ROS et RNS (Fig. I11.34 et
I11.38).

III.3.2.2 — Cas d’un jet de plasma d’argon excité par un signal électrique de
type impulsionnel

II1.3.2.2.a — Effet de la variation de Uamplitude de la tension d’excitation

Sur la figure I11.43 nous avons reporté les spectres d’émission d’un jet de plasma créé
dans un flux d’argon dans 'air atmosphérique par I'application d'une excitation électrique

impulsionnelle de fréquence 10kHz et d'amplitude 6 et 9kV.
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Fig. I11.43 : Spectres d’émission du jet de plasma d’argon généré par un signal
impulsionnel d'une fréquence de 10 kHz et d'une amplitude de (a) : 6 kV et (b) : 9 kV.

Lorsque 'amplitude de la tension impulsionnelle augmente de 6 a 9 kV, toutes les
raies du spectre d’émission augmentent d’intensité, qu’elles soient relatives aux ROS et RNS
ou aux especes d’argon. Cette évolution de lintensité des raies d’émission détectées en
fonction de la variation de la tension appliquée est représentée sur les courbes de la figure
I11.44 pour une fréquence du signal d’excitation de 10 et 20 kHz. Il apparait que comme
dans le cas d'une excitation AC, les raies les plus intenses sont celle du deuxiéme systéme
positif de I'azote apparaissant aux longueurs d'onde 337,1 et 375,6 nm, la raie relative a
l'oxygene (777 nm) ne commence a étre détectable que vers 9 kV pour un signal de
fréquence 10 kHz et sur toute la plage de tension explorée (6 — 9 kV) pour une fréquence de
20 kHz. Par ailleurs, 'augmentation de lintensité des raies en fonction de la tension
appliquée présente deux pentes de variation : une croissance relativement lente dans le
domaine de tension impulsionnelle 6 — 8 kV suivie d'une croissance plus rapide au-dela de
8 kV.
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Fig. I11.44 : Variation de l'intensité des raies d’émission optique de 'hydroxyle, du
deuxiéme systéme positif de I'azote et de I'oxygene en fonction de la tension impulsionnel

appliquée pour (a) : f=10kHz, (b): f= 20 kHz.
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Si nous corrélons ces résultats de I'émission optique avec ceux de I'étude de la
longueur du jet de plasma (Fig. I11.22), nous remarquons un comportement contraire de la
longueur du jet en fonction de la tension impulsionnelle appliquée. La longueur du jet de
plasma augmente plus rapidement pour les faibles valeurs de tension que pour ses fortes
valeurs, ce qui permet d’avancer que I'évolution de l'intensité des raies d’émission des
especes détectées ne peut étre simplement due a un effet de géométrie du jet de plasma.
Cette évolution s’explique plutot par une interaction de plus en plus importante des boulets
du jet de plasma avec l'air atmosphérique au fur et a mesure de leur propagation le log du
jet. La valeur de tension 8 kV constitue en fait une sorte de seuil au-dela duquel la
dissociation des moléculesde I'air atmosphérique est plus importante. Nousconstatonsune
augmentation de l'intensité de toutes les raies d’émission : celles relatives au deuxiéme
systéme positif de la molécule N, (C*ITu-B>ITg), notamment les raies les plus intenses situées
aux alentours de 337 et 356 nm ainsi que celles moins intenses situées aux environs de 315,
375, 380 et 405 nm) [29 — 31], de la raie située a 309 nm attribuée au radical hydroxyle
(transition vibrationnelle A>3+ -« X2 T1) [34] et de la raie de I'oxygéne atomique a 777 nm
(transition 3p5 P—3s5 S) [38-39]. Cette derniere qui était difficilement détectable pour les
autres conditions de création du plasma (que ce soit en utilisant une excitation AC ou
impulsionnelle), devient relativement prononcée pour une excitation impulsionnelle de

fréquence 20 kHz et damplitude supérieure a 8,5 kV.

II1.3.2.2.b — Effet de la variation de la fréquence du signal d’excitation

Sur la figure 111.45 nous avons reporté les spectres d’émission enregistrés sur des jets
de plasma générés par une excitation électriques impulsionnelle d'amplitude 6 kV et de
fréquences 5 kHz et 25 kHz. Nous remarquons qu’une augmentation de la fréquence du

signal impulsionnelle d’excitation du plasma induit une augmentation de toutes les raies

d’émission détectées.
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Fig. I11.45 : Spectres d’émission du jet de plasma d’argon généré par un signal
impulsionnel dune amplitude de 6 kV et d'une fréquence de (a) : 5kHz et (b) : 25 kHz.
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Cependant, comme le montrent les courbes de la figure 111.46, au-dela d'une certaine
valeur de la fréquence d’excitation, 'augmentation des intensités des raies d’émission tend
vers une saturation. Cette derniére apparait a une fréquence de 20 kHz pour une tension
d’amplitude 6 kV (Fig. I11.46.a) et dune maniere plus précoce (15 kHz) pour une tension
d’amplitude 9 kV (Fig. I11.46.b). Nous remarquons que la dépendance des raies détectées
par émission optique du jet de plasma d’argon en fonction de la variation de la fréquence de
la tension d’excitation appliquée, est différente de celle de la variation de sa longueur. En
effet, comme le montre la figure I11.24, la longueur du jet est quasi indépendante de la
variation de la fréquence du signal d’excitation dans la plage 5 — 15 kHz puis augmente
sensiblement au-dela de 15 kHz. L'intensité des raies détectées des especes ROS et RNS du
jet de plasma d’argon augmente quant a elle sensiblement dans la gamme 5 — 15 kHz pour
une tension appliquée de 20 kV (et dans la gamme 5 — 20 kHz pour une tension appliquée

de 9 kV) puis tend a se saturer pour des fréquences au-dela de 15 kHz.
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Fig. I11.46 : Variation de l'intensité des raies d’émission optique de 'hydroxyle, du
deuxiéme systéme positif de I'azote et de 'oxygene en fonction de la fréquence du signal
d’excitation impulsionnel pour (a) : V=6KkV,(b): V=9KkV.

Ceci montre que 'augmentation de l'intensité des raies d’émission des especes du
deuxieme systéme positif de 'azote, du radical OH et de 'oxygéne lorsque la fréquence du
signal d’excitation du plasma augmente est due a une relative facilité de pénétration des
boulets de plasma d’argon dansl’air atmosphérique, favorisant'interaction des métastables
d’argon avec les atomes et molécules de ce dernier. L’énergie de ces métastables est
transférée aux atomes et/ou molécules de 'air amenant ainsi a la création de plus de ROS
et RNS.

En compraison les résultats de cette section avec ceux obtenus en utilsant une
excitation électrique du plasma de type AC, nous observons une différence de
comportement des raies d’émission des especes détectées en fonction des parametres de la

décharge plasma. Cette différecne provient du fait qu'un signal pulsé délivre une grande
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quantité d’énergie dans un temps tres court avec un temps de repos relativement élevé, ce
qui empéché 'augmentation de la température et permet une propagation plus aisée des

boulets de plasma et ainsi la création de plus d’especes ROS et RNS.

Conclusion

Un jet de plasma d’argon a été généré dans l'aire atmosphérique en utilisant un
réacteur cylindrique a barriere diélectrique. Le jet de plasma a été excité en appliquant une
tension alternative (ou impulsionnelle) damplitude entre 6 et 9 kV et de fréquences entre 4
et 27 kHz (ou entre 5 et 25 kHz) délivrée par le générateur que nous avons réalisé (ou par le
générateur Redline G2000). Nous avons trouvé que la variation de la tension appliquée et
de sa fréquence a une grande influence sur la géométrie du jet (longueur et forme) et sur sa

composition.
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Introduction

Les plasmas froids atmosphériques sont les plasmas les plus utilisés dans le domaine
biomédical. Facile a générer et a manipuler, les plasmas froids ne présentent pasde risque
majeur sur le manipulateur et le patient ou les échantillons traités.

Chaque source de plasma est différente suite a des différences dans la géométrie du
réacteur, du signal électrique appliqué ainsi que de la nature et du débit du gaz utilisé. Afin
de tester l'efficacité du jet de plasma que nous avons créé en utilisant le réacteur que nous
avons réalisé, nous I'avons appliqué pour le traitement de microorganismes vivants. Pour
cela nous avons exposé a notre jet de plasma, des cultures de la bactérie Escherichia coli
étalées sur des surfaces solides ou diluées dans un milieu aqueux. Les surfaces solides sont
en réalité des cultures de Escherichia coli ensemencées sur des disques d’agar contenus
dans des boites de Pétri. Ces cultures nous ont été préparées dans le Laboratoire de
Mycologie, de Biotechnologie et de IActivité Microbienne (LaMyBAM) de ['Université
Freres Mentouri — Constantine) et qui a ainsi largement contribué a cette étude. Le milieu
aqueux est constitué de bactéries Escherichia coli que nous avons cultivé dans de 'eau
déminéralisée. Nous avons préparé et étudié ces échantillons dans le Laboratoire de la
Division of Environmental Physics, Department of Astronomy, Earth Physics and
Meteorology, Faculty of Mathematics, Physics and Informatics, Comenius University,

Bratislava- Slovakia.

L'efficacité du traitement est évaluée quantitativement a travers la mesure de la
surface de la zone désactivée des cultures de bactérie étalées sur une boite de Pétri et en
mesurant le taux de réduction de la charge bactérienne dans le cas des cultures diluées dans

un milieu aqueux.

IV.1 — Choix du microorganisme traité parle jet de plasma

IV.1.1 — Classification selon la coloration de gram

Les procaryotes souvent nommeées bactéries, sont des organismes unicellulaires dont
la structure ne comporte pas de noyau. Selon les propriétés de leurs parois, la population
bactérienne est divisée en deux catégories : bactéries a Gram positif et bactéries a Gram
négatif.

Commelemontreleschéma dela figureIV.1,lesbactéries a Gram positif sont dotées :

e D’une membrane externe épaisse constituée principalement de multicouche de
peptidoglycane (1), acides lipotéichoiques (2), acides téichoiques (3) et des

protéines (4).
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e D'une membrane cytoplasmique (5) constituée dune double couche de
phospholipides et de protéines.

L’espace séparant les deux membranes est appelé la zone pariétale interne.

.
e
N

Y N

Fig. IV.1: Structure de la paroi d'une bactérie a Gram positif [1].

Contrairement aux bactéries a Gram positif, les bactéries a Gram négatif ont une
structure de paroi plus complexe. Elle est représentée sur le schéma de la figure I'V.2. Leur
paroi est constituée :

e D’une membrane externe composée de lipopolysaccharides (1), de porines (2),
d’'une double couche de phospholipides (3), protéines (4).

e D’un milieu appelé périplasme séparant la membrane externe décrite plus haut et
la membrane interne. Le périplasme est composé de lipoprotéines (5) et de
peptidoglycane (6) sous forme de multicouche d’épaisseur tres inférieure a celle
qu’on trouve au niveau de la paroi externe d'une bactérie a Gram positif.

e D’une membrane cytoplasmique formant la paroi interne et constituée dune

double couche de phospholipides et de protéines.
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Fig. IV.2 : Structure de la paroi d'une bactérie a Gram négatif [1].
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IV.1.2 — Choix du microorganisme

Pour le choix des microorganismes a traiter en utilisant la source de jet de plasma que
nous avons congu et réalisé, nous nous sommes basés sur les critéres suivants :

e La présence du microorganisme dans notre vie quotidienne.

e Lerisque que présente le microorganisme pour la santé du manipulateur. Ce risque
doit étre faible voire inexistant.

e La facilité de la culture du microorganisme.

e La facilité de sa manipulation lors des étapes de son traitement par notre jet de
plasma et apres le traitement.

e Uncycle devie court.

Un des microorganismes répondant a ces critéres est la bactérie Escherichia coli,
connue le plus souvent sous I'abréviation E. coli. Découverte par Theodor Escherich en
1885, cette bactérie est trés présente dans notre environnement et notamment dans notre
systeme digestif. Elle ne présente généralement aucun danger, cependant certaines de ses
souches peuvent étre pathogenes et virulentes. Elles peuvent provoquer une intoxication ou
une maladie grave d'origine alimentaire telle que la souche entérohémorragique (ECEH)
qui provoque des diarrhées sanglantes (gastro-entérites) E. coli 0157:H7 [2]. La bactérie E.
coli est une bactérie a Gram négatif qui se présente sous forme de batonnets (Fig. IV.3)
d’une longueur variant de quelques dixiemes de microns a quelques micromeétres. Dans un
milieu de culture adéquat et sous une température de 37 °C, elle se multiplie par division
cellulaire toutes les 20 minutes, ce qui a contribué a sa large étude et son succes dans les

travaux de recherches scientifiques.

Fig. IV.3 : Image de microscopie électronique a balayage d'une culture de bactéries E. coli
NCTC 12900 [3].
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Dans le cadre de ce travail, pour I'étude de lefficacité de notre jet de plasma sur
I'inactivation de microorganismes vivants, nous avons utilisé la souche E. coli BW25113F—
[4] qui ne représente pas de danger pour le manipulateur en cas de contamination durant

les expériences.

IV.2 —Inactivationdes bactéries sur une surface solide

Pour étudier l'effet de notre jet de plasma sur les bactéries présentes sur une surface
solide, nous avons utilis¢é de l'agar contenu dans des boites de pétri comme support

physique et sur lequel nous avons étalé les bactéries E. coli a traiter.

IV.2.1 — Préparation des échantillons

Le milieu de culture est constitué d'un bouillon lysogéne (connu sousl’appellation LB)
en poudre dilué a 25 g\l mélangé a de 'agar a 20 g\l pour solidifier le mélange. De 'eau
déminéralisée est ajoutée a ce mélange. Ce dernier est ensuite chauffé dans un autoclave
pendant 20 min a une température de 121 °C et ce, en vue de l'obtention dun milieu de
culture stérile.

Un volume de 16.6 ml du milieu de culture est versé dans des boites de pétri de 6,5 cm de
diametre. Ce volume permet l'obtention d'une épaisseur d’environ 0,5 cm de ce milieu de
culture. La connaissance de la valeur de I'épaisseur du milieu de culture est primordiale

pourla détermination de la distance séparantla surfacetraitée de la source du jet de plasma.

La souche bactérienne est conservée a une température de 4 °C et elle est réactiver
lors de son utilisation. Pour sa réactivation, on mélange dans un tube a essai 25 ul de la
suspension contenant la souche de la bactérie a un bouillon nutritive de 2 ml de volume. On
place le tube dans un agitateur réglé sur une faible vitesse et a une température de 35 °C
pendant une durée de 24 heures. Apres agitation, dans chaque boite de pétri contenant au
préalable le milieu de culture, on étale dessus d'une maniere uniforme, 50 ul de la nouvelle
suspension contenant les bactéries E. coli réactivées. Apres leur séchage, nous utilisons ces
échantillons pour mener notre étude sur l'effet de I'exposition de ces cultures de E. coli au

jet de plasma.

I1V.2.2 — Effet de ’exposition dela bactérie E. coli au jet de plasma

Nous avons soumis la surface de la culture de la bactérie E. coli BW25113F étalée
sur la boite de pétri a I'effet de notre jet de plasma. Dans une premiere série d’expériences,
nous avons fait varier la durée d’exposition au plasma tout en gardant la distance d

représentant I'espace séparant la source du jet du plasma de la surface de la culture
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constante alors que dans une secondes séries d’expériences nous avons fait varier d et nous
avons fixé a une valeur constante la durée de I'exposition au jet de plasma. La variation du
temps d’exposition de la bactérie au jet de plasma a été faite dans la plage temporelle 2 - 10

min alors que celle de la distance d a été faite dans le domaine spatial 20 a 40 mm.

Surla figureIV.4nousavonsreporté les photos d'une culture de bactéries E. coliavant
(Fig. IV.4.a) et apres (Fig. IV.4.b) son exposition a un jet de plasma atmosphérique créé
dans un flux d’argon de débit égal a 3 1/min avec une distance d séparant cette derniere de

la source du jet de 20 mm.

Fig. IV.4 : Photos de la culture de la bactérie E. coli avant (a) et aprés son exposition
pendant 10 min (b) a un jet de plasma d’argon créé a pression atmosphérique et
positionné a une distance d = 20 mm.

La photo relative a I'’échantillon de contréle montre une culture de bactéries tres
dense, notamment vers le centre de la boite de pétri. Apres 'exposition de cette culture au
jet de plasma, nous remarquons I'apparition d'une zone de géométrie quasi-circulaire de
diametre d’environ 19,3 mm, quasi-complétement désertée des colonies de la bactérie
initialement ensemencée dans la culture. Seules les traces de quelques colonies sont encore
visibles, parsemées d'une maniéere aléatoire sur la surface ayant été exposée au jet de
plasma. Cette élimination des colonies des bactéries E. coli est causée par les especes actives
qui ont été créées par le jet de plasma généré dans le flux d’argon plongé dans lair
atmosphérique. En effet, une décharge plasma est responsable de la création d’'une
multitude d’especes, tels que des atomes et radicaux plus ou moins réactifs, de photons UV,
de particules chargées (électrons et ions) ainsi que d’'un champ électrique. Pour mieux
comprendre I'action de de ces especes sur la culture de bactéries E. coli, nous donnerons

dans le prochain paragraphe plus de détails sur la nature de ces especes et leurs effets sur

les microorganismes vivants [ 5].
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IV.2.2.1 — Les dérivés réactifs de Uoxygeéne et de Uazote

En entrant en interaction avec l'air environnant, un jet de plasma est capable de
créer une multitude d’especes chimiques. Nous trouvons bien sir les espéces d’argon sous
différentes formes comme ceci a été révélé par les résultats de la spectroscopie d’émission
optique présentés dans le chapitre I11. Cependant les especes d’argon sont faiblement
réactives, voir pas réactives du tout vis-a-vis des constituants chimiques des
microorganismes et seules leur énergie et leur charge électrique peuvent avoir un effet et
permettent surtout I'ionisation des atomes et des molécules de I'air ambiant dans lequel le
jet de plasma créé dans l'argon est plongé. Comme l'air est composé de pres de 21%
d’oxygene et de 78% d’azote, les especes créées par le jet de plasma (autres que les especes
d’argon du gaz utilisé), sont en grande partie des dérivés réactifs de I'oxygene et des dérivés
réactifs de I'azote connus sous la dénomination anglo-saxonne respectives de « Reactive
Oxygen Species » ou ROS et « Reactive Nitrogen Species » ou RNS. L’analyse par émission
optique que nous avons présentée dans le chapitre I11I (paragraphe I1I. 4) a effectivement
révélé la présence de quelques-unes de ces especes dans le jet de plasmas que nous avons
créé dans un flux d’argon dans lair atmosphérique. Ces especes chimiques sont les
principaux agents d'inactivation bactérienne par plasma atmosphérique, et chaque type est
divisé en deux catégories : les radicaux et les non-radicaux [6, 7]. Nous avons reporté dans
les tableaux 1 et 2 quelques-unes de ces espéces. Les molécules d’eau présentes dans
I'humidité résiduelle de I'environnement dans lequel est créé le plasma, jouent également
unrole important et permettent la création de groupements OH (hydroxyle). Rappelons que
la présence du groupement hydroxyle a été révélée dans notre cas a travers 'apparition sur

le spectre d’émission optique du jet de plasma, d'une raie d’émission a 309 nm [8, 9].

‘ Radicaux | Non-radicaux
Superoxyde, O2- Peroxyde d'hydrogene, H-O-
Hydroxyle, «OH Ozone, O;

Perhydroxyle, HO- Oxygene singulet, 1021 Ag

Oxygene singulet, 1021, Peroxynitrite, ONOO—

Peroxynitrate, 0-NOO-
Acide Peroxynitreux, ONOOH
Acide hypochloreux, HOCl

Tab.IV.1: Dérivés réactifs de 'oxygene (ROS) [6, 7].
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| Radicaux Non-radicaux
Monoxyde d'azote, «NO Acide nitreux, HNO-
Dioxyde d'azote, *NO- Acide nitrique, HNOs3
Nitrite, NO2- Anion nitroxyle, NO-
*NO; Nitrosonium, NO+*
Nitrate, NO3- Anion peroxynitrite, ONOO-

Peroxynitrate, 0-NOO-
Acide Peroxynitreux, ONOOH
Chlorure de nitryle, NO-Cl

Tab. IV.2 : Dérivés réactifs de 'azote (RNS) [6, 7].

Il faut signaler que les especes réactives d'oxygene ne sont pas des particules
étrangeres a la cellule, certaines sont méme produites par cette derniere [10]. Par ailleurs,
les cellules sont dotées d'un mécanisme de régulation dont le role est de maintenir les
différents parametres et éléments nécessaires a la survie autour d'une valeur bénéfique
(homéostasie) [11]. De ce fait, une cellule est capable d’éliminer un excédent de ROS et de
RNS. L’exposition d'une cellule a de faibles doses d’especes réactives externespeut étre sans
conséquence, voir méme bénéfique dans certains cas. Cependant, si la dose de cette
exposition est suffisamment importante et produit suffisamment d’especes ROS et
d’especes RNS a tel point que les cellules ne peuvent plus étre en mesure d’éliminer leur
excédent, ces dernieres peuvent étre sérieusement détériorées de 'extérieur en premier puis
ensuite de leur intérieur. Cette détérioration amene irrémédiablement a leur désactivation.
Dans ce qui suit nous présenterons quelques-unes des réactions chimiques possibles
pouvant se produire avant et/ou lorsde I'interaction des especes du plasma (commeles ROS
et les RNS) avec des éléments chimiques rentrant dans la constitution des différentes

parties d’'une cellule.

Le NADPH oxydase (nicotinamide adénine dinucléotide phosphate oxydase) est un
complexe enzymatique quiest responsable de la conversion de 'oxygene (O-) en superoxyde

(O27) en libérant un proton H* comme le montre la relation suivante :
NADPH + 202 < NADP+ + 20~ + H+ (IV.1)

Cette opération effectuée a partir de I'intérieur et/ou de 'extérieur de la cellule est a

l'origine de la création du peroxyde d'hydrogene (H-0-) relation IV.2).
202+ 2H* —» H20-+ 102> (IV.2)

M+ — SOD + Q2 + 2H* — M@+1)+ — SOD + H-0. (IV.3)
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Le peroxyde d'hydrogene (H=0-) entre en interaction avec la protéine tyrosine kinase
dans son état réduit et moins actif afin de I'activer en I'oxydant. Il entre en interaction avec
la protéine tyrosine phosphatase dans son état réduit et actif afin de 'inactiver a travers son
oxydation. Ces deux éléments sont les éléments essentiels pour la communication cellulaire
[12].

Ou Mn+ représente un métal et SOD le superoxyde dismutase.

L’excédent en H-O:est ensuite éliminé par la peroxiredoxine, une molécule réductrice
clé qui tend a éliminer H-O- du cytosol, elle-méme éliminée (ou du moins sa concentration
diminuée) par le H-0- soit par hyperoxydation soit par phosphorylation. Le superoxyde et
le peroxyde d'hydrogene sont aussi a 'origine de la création d’oxygene singulet, dhydroxyle
et dhydroxyde. C’est la réaction Haber-Weiss qui s’écrit sous la forme :

02+ H:0: 102+ «OH + OH- (IV.4)

Signalons qu’en présence de métaux dansla cellule tel que le fer (Fe), le H.O- entre

en interaction avec ce dernier, produisant ainsi de I’hydroxyle et de I’hydroxyde. C’est la

réaction de Fenton [13] s’écrivant sous la forme :
Fe2* + H202 — Fe3* + «OH + OH- (IV.5)

Le superoxyde entre également en interaction avec le monoxyde d'azote «NO présent

dansl’air ou produit par certaines cellules, ce qui produit I'ion peroxynitrite (ONOO-) [13] :
0>+ +NO — ONOO- (IV.6)

L’ion peroxynitrite entre en interaction avec un proton (H+*) pour produire 'acide
peroxynitreux (ONOOH) [14] :

ONOO-+H*+< ONOOH (IV.7)

De méme, le dioxyde d’azote +NO: entre en interaction avec I’hydroxyle («OH) pour

produire 'acide peroxynitreux ONOOH suivant la réaction suivante [15] :
*NO: + «OH <~ ONOOH (IV.8)

Ces deux groupements (I'ion peroxynitrite et 'acide peroxynitreux) ont la capacité de
réagir avec une variété de cibles organiques causant la modification des protéines,
I'oxydation des lipides et des dommages a I'ADN, directement ou indirectement. Ces deux
composants chimiques sont considérés comme des especes réactives d'oxygene et d’azote,
elles sintroduisent a I'intérieur de la cellule par canalionique (ONOO-) ou diffusion passive

(ONOOH) dansle cas d'une production externe [ 16].
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Une des especes tres réactive générée par le plasma est 'ozone. Ce dernier est obtenu

suite a la recombinaison a trois corps [17] :

O+0:2+M«~03:+M (IV.9)

(Le troisieme corps (M) peut étre de 'oxygene), ou par l'interaction entre le dioxyde d'azote
et l'oxygeéne[18] :
eNO2+02+hv—03;+NO (IV.10)

En entrant en interaction avec la paroi de la cellule, 'ozone oxyde cette derniere et

selon sa concentration, cette oxydation peut étre partielle ou totale.

L’oxydation de la membrane cellulaire peut conduire a son disfonctionnement ou bien
a sa rupture. Le disfonctionnement peut étre dii a une pénétration des ROS et/ou RNS a
lI'intérieur de la cellule puis leurs réactions chimiques avec les protéines, les lipides et ’TADN,
causant des modifications et méme des dommages au niveau de ce dernier. La rupture de la
membrane peut se produire a travers la formation de produits volatils suite a des réactions
chimiques de ses propres constituant chimiques avec les especes réactives créées par le jet
de plasma tels que les ROS et/ou les RNS, amenant a la libération du contenu de la cellule

et a sa désactivation (mort).

Dans notre cas, les especes réactives produites par notre jet de plasmas créé dans
I'argon et les atomes de 'atmospheére qui I'entoure (airambiant), entrent en interaction avec
la cellule et notamment sa paroi externe. L’hydroxyle et le superoxyde créés réagissent avec
les lipides de la membrane et les oxydent (peroxydation des lipides [19]) amenant a leur
combustion et ainsi la disparition des colonies de la surface de la boite de pétri. Un effet de
la pulvérisation de la membrane par les especes énergétiques du plasma peut coexister avec
le processus de sa combustion par les especes réactives créées dans le jet de plasma.
Cependant, a cause de la pression atmosphérique ou est créé le jet de plasma et ainsi du
nombre important de collisions des especes chargées avec les différentes particules de
I'atmosphere, ce processus reste moins significatif que celui rencontré dans le cas de

plasmas créés sous vide.

IV.2.2.2 — Les espéces chargées

Dans un jet de plasma nous trouvons une multitude d’espeéces chargées
électriquement que ce soit négativement (ions et électrons) ou positivement (ions). Les
électrons lors de leur interaction avec les parois externes de la cellule exposée peuvent soit
casser des liaisons chimiques de molécules rentrant dans la constitution de cette cellule soit
seulement s’accumuler au niveau de sa surface si cette derniére a un caractere relativement

isolant. L’accumulation d’électrons conduit a la formation d'une charge d’espace et dun
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champ électrique dont nous expliquerons l'effet dans le sous paragraphe qui suivra. La
rupture de liaisons chimiques par les électrons du plasma active la surface de la cellule et
ainsi favorise la formation d’autres liaisons chimiques entre ces liaisons chimiques activées
et les especes créées par le jet de plasma ou les atomes se trouvant dans 'environnement
immédiat de la cellule. Les nouvelles liaisons chimiques formées peuvent causer des
dommages au niveau de la paroi de la cellule provoquant ainsi sa désactivation. Par
exemple, dans un milieu aqueux, un électron hydraté est capable de convertir 1'oxygene
dissous dansl'eau en superoxyde [20] avec la possibilité de la présence du radical hydroxyle
(OH) [6]. Comme nous I'avions mentionné plus haut, ces derniéres especes oxydées sont

tres virulentes vis-a-vis des constituants chimiques de la cellule amenant a sa destruction.

Les ions étant de plus grandes tailles et plus lourds que les électrons, leurs collisions
avec la paroi de la cellule peuvent provoquer la pulvérisation de certaines parties de cette
derniere, conduisant ainsi a la destruction de sa paroi et par conséquent a sa mort. Ceci
n’empéche pas qu’une certaine quantité des ions peut se déposer sur les parois de la cellule
créant ainsi un champ électrostatique. Les forces électrostatiques exercées peuvent

provoquer la rupture de la paroi si la condition suivante est vérifiée [21] :

|p| > 0,2,/rAF; (Iv.11)

Avec @ le potentiel flottant, 7" le rayon de la courbure de la cellule, A I'épaisseur de la

membrane et F; la résistance a la traction.

IV.2.2.3 — Le champ électrique

Dansle casd'une décharge plasma de type streamer, il existe deux champs électriques.
Le premier est le champ externe appliqué, le second et le champ généré par les streamers
(leffet de 'accumulation des charges électrostatiques rappelé plus haut en fait partie).
Lorsque nous rapprochons la surface de la culture de la source du jet de plasma et donc de
la zonede décharge ot la concentration des streamersest tres importante, le champ externe
gagneen intensité et l'effet du champ électrique devient de plus en plus prononcé. Le champ
électrique peut étre si important qu’il provoque une pulvérisation de la région ou il est
appliqué et par conséquent conduit a la création de pores dans la membrane cellulaire (Fig.
IV.5). C’est le phénomene d’électroporation appelé également électro-perméabilisation et
qui constitue une des applications du champ électrique dans le domaine de la biologie.
Comme son nom l'indique, cette application permet la création des pores au niveau de la
paroi permettant ainsi le passage d’atomes ou de molécules de I'extérieur vers I'intérieur de

la cellule et inversement. Cette création de pores contribue au passage des RONS et/ou des
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RNS du milieu extra cellulaire vers le milieu intra cellulaire. L’interaction des constituants
chimiques interne de la cellule avec les ROS et/ou les RNS ameéne a la destruction de son
matériel génétique. Dans le cas ou I'électroporation est irréversible (c’est-a-dire que les
pores restent ouverts), un passage des constituants intracellulaires vers I'extérieur peut se

produire et amener a termes a la mort de la cellule.

Avant l'impulsion Durant l'impulsion Apres l'impulsion

® RONS
Fig. IV.5: Effet d'un champ électrique sur la paroi d'un microorganisme [22].

IV.2.2.4— Lesphotons UV

Les lampes UV sont largement utilisées pour la stérilisation dans beaucoup de
domaines tels que lindustrie fromagere et les laboratoires de microbiologie. Les
rayonnements UV se subdivisent en trois catégories: les UV-A, les UV-B et les UV-C et

agissent sur '’ADN des microorganismes, ce qui induit leur désactivation.

Lors de leur interaction avec TADN d'une cellule, les UV-B et le UV-C provoque un
dimere de pyrimidine suite a l'interaction avec les résidus de thymine ou de cytosine
adjacents. L’énergie absorbée au niveau de deux pyrimidines adjacentes fournit I'’énergie
nécessaire a la formation d’'une liaison covalente entre ces deux bases, au détriment des
liaisons hydrogene établies entre deux bases complémentaires et assurant la cohésion de la

double hélice ADN (Fig. IV.6). La dimérisation inhibe la capacité des bactéries a se

répliquer correctement [23].
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Photon UV

Fig. IV.6 : Schéma représentant I'effet des UV sur 'TADN [23].

D’apres Laroussi et al. [5], Fridman et al. [24] et Machala et al. [25], les UV jouent un
role minime dans I'inactivation des micro-organismes, cependant une exposition directe a

la décharge plasma peut augmenter leur effet.

Toutes les especes plasmas telles que les ROS et RNS, les UV, les especes chargées et
le champ électrique, peuvent étre présentes dans le jet de plasma que nous avions créé dans
un flux d’argon a la pression atmosphérique. Leur interaction avec la bactérie E. coli conduit
dans un premier temps a l'ouverture de sa membrane externe suite a la combustion de ses
constituants élémentaires apres leurs réactions chimiques avec les especes réactives créées
dans le plasma et/ou suite a son bombardement par les especes chargées (principalement
les ions) fortement accélérées par le champ électrique appliqué et qui pulvériseraient les
membranes cellulaires. Notons néanmoins que la pression atmosphérique sous laquelle est
créé lejet de plasma augmentela probabilité de collisions des ions avec les especes présentes
dans I'environnement, ce qui peut réduire leur énergie et leur capacité a pulvériser les

membranes des bactéries.

Dans un deuxiéme temps, les constituants intracellulaires de la bactérie interagissent
avec les especes créées dans le plasma, ce qui amenent a leur destruction a travers des
processus similaires que ceux qui ont amené a la destruction de la membrane externe de la
cellule (consommation de tous ses constituants chimiques et/ou dans une faible mesure sa
pulvérisation) [5, 26, 27]. Cette consommation et/ou pulvérisation des constituants de la
cellule, explique par conséquent la présence de la zone désertée de colonies de la bactérie E.
coli. Hans et al [3] ont proposé les étapes amenant a la destruction de la bactérie par les

ROS comme reporté sur le schéma de la figure I'V.7.
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intracellulaires (ADN)

Fig. IV.7 : Schéma du processus de destruction de la bactérie lors de leur interaction avec
les ROS[3].

IV.2.3 — Effet de la durée de l'exposition au jet de plasma sur

I’inactivation de la bactérie E. coli

Les photos de la figure IV.8 montre l'effet du temps d’exposition des cultures de la
bactérie E. coli a un jet de de plasma (débit 3 1/min) créé a la pression atmosphérique et
avec une distance d séparant cette derniere de la source du jet de 20 mm. Nous remarquons
que pour une durée de 2 min, une zone de forme quasi circulaire déserte de colonies de
bactéries commence a se former sur la surface de la boite de pétri (Fig. IV.8.b). Une
augmentation du temps d’exposition a notre jet de plasma laisse quasi-invariante la forme
de cette zone désertée de colonies de E. coli, quoique mieux définie pour un temps
d’exposition de 2 min en comparaison avec celle observée pour une durée de d’exposition
de 10 min. L’aire de cette zone s’agrandit au fur et a mesure que la durée d’exposition a
notre jet de plasma atmosphérique augmente tout en restant dans la plage temporelle 2 —

10 min.
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Fig. IV.8: Effet de la variation du temps d’exposition d'une culture de bactéries E. coli a
un jet de plasma positionné a une distance d = 20 mm de la surface de la culture sur

lefficacité du traitement.
(a: échantillon témoin, b : 2 min, ¢ : 4min, d: 6 min, e : 8 min, f: 10 min).
Sur la figure I'V.9 nous avons reporté la variation de l'aire la zone d’inactivation en
fonction de la durée de I'exposition de la surface des cultures ensemencées sur la boite de

pétri, au jet de plasma créé dans le flux d’argon a la pression atmosphérique.

12

Surface (cm2)

2 4 6 8 10
Temps (min)

Fig. IV.9: Evolution de la surface de la zone d'inactivation en fonction de la durée de
I'exposition au jet de plasma.

L’augmentation de la surface de la zone d’inactivation présente trois régimes de
variation : un premier régime dans la plage temporelle 2 — 4 min avec une pente de 1,15,
un deuxiéme régime de variation moins rapide (pente de 0,75) dans la plage 4 — 6 min et un
troisieme régime avec une variation plus rapide de pente de preés de 2 dans le domaine

temporel 6 — 10 min. La présence de trois zones de variation de l'effet du jet de plasma sur
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les colonies de la bactérie E. coli présente une certaine similitude avec les résultats obtenus
dans de nombreux travaux sur la désactivation de microorganismes par plasma [28, 29].
Ainsi, Moisan, et al. et Moreau et al. [27, 28] dans leurs travaux sur la désactivation de
microorganismes de type Bacillus Subtilis par plasma microonde sousvide, ont observé une
réduction de la concentration des microorganismes encore actifs en fonction de la durée de
leur exposition en post-décharge a un plasma de gaz neutre ou en mélange avec un gaz
réactif. Lorsque le gaz dans lequel a été créé le plasma est de 'argon, la variation du nombre
de microorganismes survivants en fonction du temps d’exposition présente deux zones : une
premiére zone pour des courtes durées d’exposition au plasma d’argon ot la décroissance
de la concentration des microorganismes survivants est tres rapide, suivie d'une deuxieme
zone pour des durées plus élevées et ou cette décroissance est beaucoup plus lente (Fig.
1vV.10).
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Fig. IV.10 : Effet du temps d’exposition de cultures de bactéries de type Bacilus subtilis a
un plasma microonde faible pression créé dans une pression d’argon seul ou en mélange
avec de l'oxygene. (a) : Moisan et al., (b) : Moreau et al. [27, 28].

Cependant, lorsqu’une pression partielle d’oxygene est ajoutée a la pression partielle
d’argon, la concentration des microorganismes Bacillus Subtilis qui restent actives apres
leur exposition au plasma créé dans ce mélange de gaz, présente trois régions de variation
distincte en fonction de la durée de leur exposition au plasma sous vide. Nous observons
d’abord les deux premieres zones décrites précédemment puis une troisiéme zone de
décroissance beaucoup plus rapide apparait montrant un taux de désactivation des

microorganismes plus important que celui observé dans les deux premieres zones.

La décroissance tres rapide des microorganismes survivants observée lorsqu’une
pression partielle d'oxygene a été ajoutée a 'argon est due a I'effet important des ROS sur
les constituants des membranes cellulaires et que nous avions rappelé dans le paragraphe
précédent. Dans notre cas, 'augmentation du temps d’exposition au jet de plasma permet

aux maximums d’especes réactives créées dans le jet de plasma de réagir avec les différents
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constituants du microorganisme et de créer ainsi des zones dans lesquelles les bactéries ont
été désactivées et leurs cadavres complétement consommés. Notons par ailleurs que pour
les grandes valeursde durées d’exposition au jet de plasma, mémeslesespeces peu réactives
mais ayant une durée de vie longue (tel que l'ozone et les rayonnements UV) ont
suffisamment de temps pour interagir avec les membranes cellulaires. Il faut noter que la
population bactérienne quireste visible apres I'exposition a notrejet de plasma et située aux
alentours de la frontieére des zones désertées, peut également avoir été désactivée par les UV

et/ou certaines especes du plasma et seuls leurs cadavres sont encore observés.

I1V.2.4 — Effet de la variation de la distance séparant la source du jet de
plasma dela surface des échantillons sur I’inactivation de la bactérie

Sur la figure I'V.11 nous avons représenté les photos de cultures de E. coli avant (Fig.
IV.11.a) et apres leur exposition pendant 10 min a un jet de plasma créé dans'argon pour
des valeurs da la distance d allant de 20 (Fig. IV.11.b) a 40 mm (Fig. IV.11.f). Nous
remarquons qu’au fur et a mesure que nous nous éloignons de la surface de la culture, plus
l'aire de la zone d’inactication de microorganismes diminue tout en gardant toutefois sa

géométrie quasi-circulaire.

Fig. IV.11: Photos montrant l'effet de la variation de la distance d séparant la source du
jet de plasma de la surface de la culture de E. coli (durée d’exposition : 10 min).
(a: échantillon témoin,b:2cm,c:2.5cm,d:3cm,e: 3.5cm, f:4cm).
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Fig. IV.12 : Evolution de la surface de la zone d’inactivation en fonction de la distance d
séparant la source du jet de plasma de la surface de la surface traitée (durée d’exposition :

10 min).

L’efficacité du traitement par notre de jet de plasma est représentée par 'aire désertée
de microorganismes et sa dépendance avec la distance d est mieux quantifiée sur la figure
IV.12 représentant la variation de l'aire de la zone d’inactivation en fonction de la variation
de la distance d. Il apparait ainsi qu’en s’éloignant de la source du jet, l'efficacité du
traitement par le jet de plasma diminue. Cette évolution peut étre liée a la répartition des
especes dans le jet de plasma et a sa proximité ainsi qu’a la diminution de l'intensité du

champ électrique ainsi que celle des photons UV.

Par ailleurs, les lois de la physique classique s’appliquent sur l'interaction jet de
plasma — surface traitée : son impact avec une surface solide est responsable de la création
d’'une zone de turbulence empéchant les especes chimiques d’atteindre la cible. Le débit du
gaz joue un role trés important, Arjunan et al. [29] signale l'apparition de zone
d’inactivation sous forme d’anneaux ce qui est en rapport directe avec le débit du gaz ainsi

que de la distance séparant la surface traitée de la source du jet.

IV.3 — Interaction jetde plasma — liquide

Dansl'optique de I'utilisation de notre de jet de plasma pour le traitement d'un tissu
organique humidifié (tissu sanguin, muqueuse ou autre), nous l'avons appliqué pour le
traitement d'un liquide. Notre étude a été menée dans un premier temps sur de I'eau
déminéralisée pure puis dans un deuxieme temps sur une eau contaminée au préalable par
la bactérie E. coli. Nous cherchons a déterminer les modifications chimiques que peut

induire notre jet de plasma sur ce liquide.
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IV.3.1 — Effet du jet de plasma sur une eau déminéralisée

Dans cette partie de notre étude, nous avons versé 2 ml d’eau déminéralisée dans un
conteneur de forme cylindrique de 1,5 cm de diameétre. Nous avons ensuite placé la source
du jet de plasma créé dans un flux d’argon de 3 1/min a une distance d de 20 mm loin de la
surfacede 'eau a traiter. Nousavonsexposéla surfacede cetteeau au jet de plasma pendant

deux durées de traitement que nous avons fixées arbitrairement a 5 min et 10 min.

1V.3.1.1 — Effet dujet de plasma sur le pH de Ueau déminéralisée

En entrant en interaction avec les milieux aqueux, les plasmas sont susceptibles de
modifier le pH de ces derniers. Sur la figure IV.13 nous avons reporté les mesures de pH
effectuées sur une eau déminéralisée pure qui a été soumise pendant une durée de 5 et 10
min a un flux d’'argon sortant de notre réacteur sans excitation électrique (absence du jet de
plasma). Nous observons une légere augmentation de la valeur du pH aprées une exposition
de 10 min, passant d'une valeur de 5,75 pour un échantillon de contréle (eau n’ayant pas été
soumise au flux d’'argon) a une valeur de 5,85 aprés son exposition au flux d’argon pendant

10 min (soit une augmentation de 1,7%.).

Cntr Ar5min Ar 10 min Jet ArSmin Jet Arl0 min

pH

Ln
4

L
=1

L
Ln

Traitement
Fig. IV.13: Variation du pH de I'eau déminéralisée apres son exposition a un flux d’argon
sans plasma et a un jet de plasma créé dans le méme flux.

Lorsque nous exposons une quantité d’eau similaire a celle utilisée précédemment a
un jet de plasma créé dans une méme valeur du flux d’argon que celle qui a été utilisée pour
le traitement sans plasma, aucun effet significatif sur son pH n’est observé. Comme le
montrela figureIV.13, pourles deux durées de traitement parle jet de plasma (5et 10 min),
les valeurs du pH sont pratiquement égales a celles enregistrées pour une exposition au seul
flux d’argon. Sohbatzadeh et al. [30] ont également trouvé qu'une exposition a une décharge

plasma d’argon a un effet minime sur la variation du pH de 'eau déminéralisée traitée.
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La légere différence entre la valeur du pH de I'échantillon témoin et de celle de
I'échantillon traité avec le flux d’argon ou le jet de plasma (de pres de 1,7%) est
probablement due a une différence de température entre les deux échantillons (il est bien
connu que la valeur du pH dépend de la température [31]). Dans notre cas, comme I'argon
sort de la bouteille container sous haute pression a une température beaucoup plus basse
que celle de la température de 'atmospheére, 'eau ayant été exposée a son flux ou au jet de

plasma est forcément refroidie.

1V.3.1.2 — Effet dujet de plasma sur la composition de Ueau déminéralisée

D’apres Lukes et al. [32], l'interaction d'un plasma avec de I'eau passe par deux
phases. La premiere phase consiste en la création des especes primaires constituées des
radicaux *OH, O+, N+, «NO et des especes chargées suite a l'interaction des especes du
plasma avec les especes meres de 'eau et éventuellement des gaz dissous dans I'eau ou l'air
ambiant (molécules H-O, O: et N:). Durant la deuxieme phase, les espéces primaires
rentrent en interaction avec d'autres especes primaires et/ou avec les molécules du milieu
environnant (eau et air) pour produire des especes secondaires a base d'oxygene et d'azote
(H202, NOx, O3, HNO2, HNO3; et ONOOH). Ces especes peuvent réagir avec les molécules
et/ou les microorganismes cibles. Dans le cas d'un traitement par le jet de plasma, nous
avons cherché a détecter la présence de trois especes, a savoir le peroxyde d’hydrogene
(H20-), le nitrite (NO2") et'ozone (O3).

Sur la figure IV.14 nous avons reporté la variation de la concentration de H-O-dans
l'eau traitée par notre jet de plasma créé dans un flux d’argon, en fonction de la durée du
traitement. Nous remarquons une grande augmentation de la concentration de peroxyde
lorsque la durée du traitement augmente, passant de prés de 10° mM pour un échantillon
témoin a environ 31x10° mM pour une eau ayant été exposée pendant 5 min a notre jet de
plasma, pour atteindre une valeur de prés de 39x10° mM lorsque la durée du traitement

atteint 10 min, soit une augmentation de pres de 40 fois par rapport a une eau non traitée.
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Fig. IV.14: Variation de la concentration de H-0-, dans1'eau traitée en fonction du temps
de traitement par le jet de plasma.

Ces résultats montrent que le plasma induit une oxygénation de 'eau amenant a son
enrichissement avec des molécules de peroxyde d’hydrogéne H-O- hautement réactives vis-

a-vis des membranes cellulaires.

La concentration de nitrite NO-- suit également une variation similaire comme le
montre les histogrammes de la figure IV.15. D’une valeur inférieure a 0,1 mM pour un
échantillon de controle (eau déminéralisée n’ayant subi aucun traitement), la concentration
en nitrite passe a 1,7 mM apres 5 min d’exposition de 'eau au jet de plasma et a pres de 4

mM pour une durée de 10 minutes de traitement.

Ln

w

NO_ uM

=

ND 5 min 10 min

Traitement

Fig. IV.15: Variation de la concentration de nitrite NO-- dans1'eau traitée en fonction du
temps de traitement par le jet de plasma.
Sur la figure IV.16 nous avons reporté I'effet de I'exposition de I'eau déminéralisée a
notre jet de plasma sur la concentration d’ozone dans cette eau. Il apparait que le plasma
n’a aucun effet significatif sur la concentration dozone mémesi la durée d’exposition au

plasma est assez importante.
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Fig. IV.16: Effet du jet de plasma sur la variation de la concentration d’ozone dansl’eau
traitée.

En réalité, le jet de plasma est capable de créer de l'ozone dans 'eau par deux
méthodes : l'introduction des molécules d'ozone depuis I'extérieur et suite a l'interaction
des espéces du plasma avec la surface de I'eau. Cependant, comme la durée de vie de 'ozone
dans l'eau est trés courte, il est difficile de mesurer sa concentration. Toujours est-il, nos
résultats montrent que sa concentration dans le liquide lors de son utilisation reste tres
faible.

IV.3.2 — Effet du jet de plasma sur 'inactivation de la bactérie E. coli
dansle milieu liquide (eau déminéralisée)

1V.3.2.1 — Préparation des échantillons de test

Afin de déterminer l'efficacité du traitement d'une eau contaminée en utilisant un jet
de plasma, nous avons exposé pendant 5 et 10 minutes une quantité d'eau préalablement
contaminée par la bactérie E. coli puis nous avions mesuré ensuite la charge bactérienne de
cette solution liquide. Pour la préparation de nos échantillons de test, nous avons utilisé la
bactérie E. coli sous forme de pilules dont la charge bactérienne est de 10’/pilules. Nous
avons ensuite dissous une pilule dans 5 ml d’eau déminéralisée stérile, puis nous avons
rajouté 45 ml dela méme eau afin d’obtenir une dilution de 100 fois. Chaque échantillon est
formé de 2 ml prélevé de la solution finale. Nous avons exposé les échantillons a notre jet

de plasma pendant une durée de 5 ou 10 min.

1V.3.2.2 — L’effet du jet de plasma

Sur la figureI'V.17 nousavonsreporté la variation du logarithme du taux de réduction
de la charge bactérienne en fonction du temps de traitement. Apres 5 minutes d’exposition

a notre jet de plasma pour une distance d de 20 mm, une réduction d'une valeur de pres de
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102 a été mesurée. On constate également que le taux de réduction ne dépasse pas 10, Ces
résultats montrent que les concentrations de peroxyde d’hydrogene H-O-, de 'ozone et de
NO-- créées par notre jet de plasma restent tres insuffisantes pour arriver a une réduction

de l'ordre d'une décade.

Log de réduction

5 min 10 min

Traitement

Fig. V.17 : Variation du logarithme du taux de réduction de la charge bactérienne en
fonction de temps de traitement.

Conclusion

Les résultats obtenus montrent que notre jet de plasma a faible consommation
d’énergie a un effet inhibiteur sur les micro-organismes lorsqu’il s’agit d'un traitement en
surface. Pour un traitement en volume notre jet de plasma manque d’efficacité suite a un
pouvoir de pénétration limité. Pour augmenter l'efficacité du traitement, une des solutions
consiste a créer un jet de plasma a l'intérieur méme du liquide [33], ce qui augmenterait la
concentration des ions et des électrons et conduirait ainsi a 'augmentation de la

concentration des especes secondaires créées.
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L’objectif visé par le travail qui a été mené dans cette these est la mise en place d’'un
banc de génération d’un jet de plasmas d’argon a pression atmosphérique et son application
pour la désactivation de microorganismes vivants en vue de son utilisation dans le domaine

biomédical. Ce banc est composé de deux parties essentielles :

e Un réacteur de plasma a barriere diélectrique en verre borosilicaté, de symétrie
cylindrique et muni de deux électrodes concentriques. Nous avons congu et réalisé ce
banc dans le cadre de ce travail.

e Un générateur de haute tension délivrant un signal électrique alternative de fréquence
variant de 4 a 30 kHz (générateur AC) que nous avons mis en place ou un générateur

de haute tension commercial délivrant une excitation électrique de type impulsionnel.

L’étude de la dépendance de la forme du jet de plasma a la variation des parameétres
du signal électrique d’excitation a savoir 'amplitude de la tension appliquée et sa fréquence
ainsi que son type (AC ou impulsionnel) a montré que sa longueur peut atteindre une valeur
de T'ordre de 3 cm dans le cas d’'une excitation de type AC et de 6 cm dans le cas d’une
excitation de type impulsionnel. Les dimensions géométriques de notre jet de plasma

permettent d’envisager son utilisation pour des traitements relativement localisés et ciblés.

L’analyse des résultats de I’émission optique du jet de plasma créé par notre banc dans
un flux d’argon plongé dans l'air atmosphérique a révélé que les especes plasmas qu'’il
permet de créer sont de type ROS (Réactive Oxygen Species) et RNS (Reactive Nitrogen
Species) en plus d’especes radiatives du gaz utilisé (dans notre cas ’'argon). La concentration
de ces especes au niveau du jet de plasma est dépendante des parametres électriques de son
signal d’excitation et indépendante dans une grande mesure de sa géométrie. Dans le cas de
l'utilisation d’une tension de type AC pour l'excitation du jet de plasma, 'augmentation de
la tension d’excitation et/ou de sa fréquence au-dela d’'une certaine limite améne a la
réduction, voir la quasi disparition des ROS et RNS au profit d'une plus grande production
d’especes d’argon. Dans le cas de I'utilisation d’une excitation électrique du jet de plasma de
type impulsionnel, ce phénomeéne n’apparait pas, du moins dans les plages de tension et de
fréquence que nous avons explorées ; la présence des ROS et RNS est toujours observée
mais atteint plut6t une saturation pour les hautes valeurs de tensions et ou de fréquence.
Ces résultats nous ont permis de calibrer notre systeme pour I'obtention dun jet de plasma

de dimensions optimal.

L’application de notre jet de plasma pour le traitement de bactéries de type E. coli
ensemencées dans une culture étalée sur une boite de pétri a monté que 'aire traitée et ayant
été nettoyée de microorganismes, est fonction de la durée du traitement, de la tension

appliquée et de la distance entre I'extrémité du jet de plasma et la surface infectée par la
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bactérie. En faisant varier la distance d entre la surface traitée et la source du jet nous avons
constaté que la taille de la zone d’inactivation augmente avec la diminution de la distance
d. Une augmentation de temps de traitement a aussi un effet sur la taille de la zone
d’inactivation. Les especes réactives crées par le plasma, tel que 'ozone, 'oxygene singulet
et le radical hydroxyle réagissent avec les membranes des bactéries et consomment leurs

constituants, amenant ainsi a leur destruction compléte.

L’application de notre jet de plasma pour le traitement d’'un milieu aqueux constitué
d’une eau déminéralisée contaminée par la bactérie E. coli, a montré que seul un faible taux
de ce microorganisme est désactivé. Ceci provient du fait que le jet rentre uniquement en
interaction avec la surface du liquide contaminé et ne permet pas de traiter son volume.
Quoique que les résultats obtenus dans ce volet de notre étude restent intéressants
puisqu’ils montrent qu’il est possible d’inactiver des microorganismes dans une solution
liquide en utilisant notre jet de plasma, il apparait néanmoins que ce dernier est mieux

adapté pour une utilisation pour le traitement de surfaces solides.

Les résultats obtenus dans le cadre de ce travail ont permis d’ouvrir des perspectives
nouvelles a I’équipe de recherche dans le domaine de I’application des plasmas froids pour
la désactivation de microorganismes vivants et pour les traitements thérapeutiques du
corps humain. Des investigations doivent étre menées pour d’une part optimiser la taille
du réacteur et d’autre part pour le développement d’'un autre mieux adapter pour le

traitement de milieux aqueux.
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Résumé :

Un systeme de génération de jet de plasma a pression atmosphérique pour des applications
biomédicales constitué d'un générateur de haute tension alternative (AC) et d’'un réacteur

cylindrique a barriere diélectrique, a été réalisé dans le cadre de cette these.

Pour déterminer les parametres optimaux pour la génération du jet de plasma par une
excitation AC ou impulsionnelle et assurer une exploitation maximale de ce dernier, nous
avons effectué une série de mesures électriques et optiques. Les effets de la variation de la
nature du signal d’excitation, de la tension appliquée et de sa fréquence sur la géométrie du

jet et la nature des espéces réactives crées dans l'air par ce jet de plasma ont été étudiés.

Dans un premier temps nous avons utilisé notre jet de plasma créé dans un flux d’argon a
pression atmosphérique pour I'inactivation de la bactérie Escherichia coli étalée sur une
surface solide. Nous avons montré que le pouvoir d’inactivation des microorganismes par
ce jet de plasma est directement lié a la distance source du jet — surface traitée ainsi qu’a la
durée du traitement. Le taux d’inactivation est d’autant plus significatif tant que la distance

source du jet — échantillon est minimale et que la durée de traitement est élevée.

Dans un deuxieme temps, nous avons traité par notre jet plasma de I'’eau déminéralisée
contaminée par la bactérie E-coli. Nous avons montré que ce traitement permet la création
de l'ozone, du peroxyde d'hydrogéne et du nitrate. Cependant, les concentrations de ces
especes créées par le jet de plasma restent relativement faibles pour pouvoir obtenir une
inactivation efficace de la bactérie Escherichia coli présente dans la méme quantité d’eau

déminéralisée.

Ces investigations ont montré que la composition et les dimensions du jet de plasma créé
sont controlables par le biais de la variation de la nature du signal d’excitation, de son
amplitude et/ou de sa fréquence. Ils ont également montré que notre jet de plasma est plus

efficace pour le traitement de surfaces solides que pour le traitement de milieux aqueux.

Mots clés : Jet de plasma, excitation AC, excitation impulsionnelle, especes réactives,

inactivation, Escherichia coli, eau déminéralisée.
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Abstract:

An atmospheric pressure plasma jet generation system for biomedical applications
consisting of an alternating high voltage generator and a dielectric barrier discharge (DBD)

based cylindrical reactor has been realized in the framework of this thesis.

In order to determine the optimal parameters for the plasma jet generation by an AC or
pulsed excitation and to ensure maximum exploitation of this latter, we carried out a series
of electrical and optical measurements. The effects of the variation of the nature of the
excitation signal, the applied voltage amplitude and frequency on the geometry of the jet

and the reactive species created in air by this plasma jet were studied.

First, we used our plasma jet created in using argon at atmospheric pressure for the
inactivation of Escherichia coli bacterium spread on a solid surface. We have shown that the
inactivation capacity of microorganisms by this plasma jet is directly related to the distance
jet source — treated surface as well as to the duration of the treatment. The inactivation rate
is more significant as the jet source — sample distance is minimal and the treatment

duration is high.

Secondly, we treated deionized water contaminated with E-coli bacteria using our plasma
jet. We have shown that this treatment allows the creation of ozone, hydrogen peroxide and
nitrite. However, the concentrations of these species generated by the plasma jet remain
relatively low in order to obtain an effective inactivation of Escherichia coli present in the

same amount of deionized water.

These investigations have shown that the composition and the dimensions of the created
plasma jet can be controlled by means the nature of the excitation signal, its amplitude and
/ or its frequency. They have also shown that our plasma jet is more effective for the

treatment of solid surfaces than for the treatment of aqueous media.

Key words: Plasma jet, AC excitation, pulsed excitation, reactive species, inactivation,

Escherichia coli, deionized water.
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