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Introduction générale

Introduction générale

Le plasma est un gaz partiellement ou totalement ionisé , compose de particules chargées
(électrons et ions ) et des neutres. Ce gaz est reconnu comme un quatriéme état de la matiére.
La majeure partie de I’univers est constitué de plasma . On le trouve dans les aurores boréales
et le vent solaire. Prés de notre Terre, on le rencontre dans la foudre, I’ionosphére et la
magnétosphere. L’état plasma n’existe pas sur Terre. Il est creé dans des laboratoires, dans
des réacteurs dont les dimensions sont de I’ordre de dizaines de centimeétres, sous des
conditions de pression et de température bien déterminées. Le plasma de laboartoire ou
plasma de décharge peut etre généré par plusieurs source d’énergie allant des rayons

cosmiques jusqu’ aux sources micro-ondes.

Les plasmas peuvent etre classifiés suivant la température (froids ou chauds), comme ils
peuvent etre classifiés suivant la pression . En effet les réacteurs plasmas a basse pression
fonctionnent avec une gamme allant du mTorr jusqu’au Torr. Leur champ d’application est
trés vaste. Citons comme exemple I’éclairagisme, I’industrie de la micro-électronique (depot

, gravure) , dans I’agronomie, la métallurgie ainsi que la medecine.

Les travaux de recherches concernant cette discipline ne cessaient de se développer pour
I’amélioration des équipements utilisant les procédés plasmas[1-3]. La découverte de
nouvelles applications dans le biomédical , le traitement des gaz et la propulaion spatiale a
guidé vers I’avénement de la miniaturisation des sources plasmas[4-7]. C’est le transfert des

macro-plasmas vers les micro-plasmas[8].

Dans les conditions ou le produit pressionxdistance reste inférieur a 500 Torr.cm, les
décharges plasmas régies par la théorie de Townsend peuvent étre générées a haute ou a
pression atmosphérique dans des cavités de petites dimensions. On les appelle les micro-
décharges. Dans ce cas, les propriétés de la décharge plasma a haute pression restent
pratiqguement les mémes que dans le cas de basse pression ou I’on obtient un plasma diffus et

stable sans passer a la filamentation.

Malgré la diversité et la variation des applications dans ce nouveau domaine, certaines
caractéristiques de la micro- décharge restent mal connues et peu expliquées. La cause réside
dans la production des décharges électriques dans des cavités a I’échelle submillimétrique,
d’ou la difficulté de contr6le et de suivi.
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Par conséquent, il est devenu indispensable de passer a la modélisation des décharges

plasmas macro et plus précisément micro-décharges.

Pour traiter numériquement les décharges plasmas, il existe deux approches principales :
I’approche fluide et I’approche particulaire « particle in cell ». Chacune d’elle posséde ses
avantages et ses inconvénients. Le modeéle traité dans cette these est un modeéle fluide. Dans
ce modele les grandeurs physiques telles que la densité, la vitesse et I’énergie des particules
sont considérées comme des grandeurs moyennes. Ce modéle est basé sur les trois premiers
moments de I’équation de Boltzmann permettant la résolution des équations de transport des
especes considerées, couplées a I’équation de poisson et fournit la distribution spatiale des
especes chargées , des especes excitées, du potentiel et du champ électrique ainsi que la
température électronique et les taux de réaction des différents processus chimiques mis- en

jeu.

L’intérét de cette procédure réside dans la compréhension et la prédiction des propriétés
des phénomenes physico-chimiques complexes des gaz dans les réacteurs plasma ainsi que

pour les applications industrielles utilisant les propriétés des plasmas réactifs.

Ce travail qui porte sur la modélisation de mécanismes se produisant dans un plasma de
dépbt est donc centré sur deux aspects majeurs : le premier consiste a la description de la
cinétique chimique dans la phase gazeuse du plasma et le deuxieme repose sur I’élaboration

d’un modéle multidimensionnel pour simuler les décharges a haute pression.
Notre these de doctorat se compose a cet effet en quatre parties :

Dans le premier chapitre nous allons donner des notions fondamentales sur les plasmas a
basse et a haute pressions. De plus nous allons aborder une étude théorique sur les micro-
décharges. On exposera plus particulierement leurs propriétés électriques et les différentes

géomeétries existantes.

Le deuxiéme chapitre traite pour sa part les différents processus chimiques pouvant exister
dans la phase gazeuse d’un réacteur plasma et les différents modéles numériques décrivant les
phénomeénes physico-chimiques. Une étude détaillée sera ainsi faite sur le modele fluide

choisi dans cette thése.



Introduction générale

Dans le troisieme chapitre, nous présenterons le modele numérique unidimensionnel
basé sur la méthode des volumes finis pour la simulation d’une décharge a plasma d’hélium
en régime continue a haute pression. Nous donnerons d’abord une description des équations
du plasma et de la méthode numérique utilisée pour la résolution du systeme d’équations mis—
en jeu. Le modéle est appliqué a une cinétique réduite du gaz hélium contenant seulement le
processus d’ionisation. Cette étude sera focalisée sur I’effet de la variation de la pression et
de I’espace inter-électrode sur I’évolution du potentiel et du champ électrique. Ensuite nous
exposerons les résultats obtenus en termes de distribution de la densité électronique, du
potentiel et du champ électriques en fonction de la distance inter-électrodes et la pression du

gaz.

Le quatrieme chapitre enfin, sera consacré a la simulation par le logiciel « Comsol » d’une
micro décharge a cathode creuse en régime radio fréquence (f=13.56 Mhz) et pour une
pression de 100 Torr. Cette simulation est appliquée pour une étude numeérique assez
profonde d’une micro-décharge en 2D dans une cavité de I’ordre de quelques centaines de
microns. Le modele sera appliqué a une cinétique de I’argon contenant les principaux
processus d’ionisation et d’excitation afin de comprendre la physique des micro-décharges et
plus particulierement a cathode creuse (MHCD). Une étude sur I’effet des parameétres de
contrdle comme la pression et la température du gaz sur la variation de la densité
électronique , la température des électrons et du potentiel, sera aussi tenue en

considération.

La thése en question s’achéve par une conclusion générale.
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Chapitre | Notions fondamentales sur les décharges électrigques basses et hautes pressions

I.1 Introduction

La physique des plasmas est née particulierement de I’étude des décharges dans les gaz.
Depuis 1920, cette discipline s’est considérablement développée en raison de son intérét [1].
En effet, elle jouit d’un rble important dans une grande variété de procédés industriels, y
compris le traitement des matériaux, le contréle de I’environnement, la fabrication des puces
électroniques ainsi que dans la biomeédecine, la production de la lumiére (UV - VUV) et
méme la propulsion des fusés spatiales [2]. Dans ce chapitre, nous exposerons quelques
notions fondamentales sur les plasmas. Nous nous focaliserons sur les caractéristiques
électriques des décharges plasmas basses et hautes pressions. Une étude théorique non
exhaustive sur les micro-décharges sera prise en considération dans laquelle nous mettrons

I’accent sur les décharges a microcathodes creuses.

1.2 Définition d’'un plasma

Un plasma est un gaz ionisé. Contrairement aux gaz, il se compose d’électrons, d’ions et
éventuellement, de particules neutres (atomes et/ou molécules). Les plasmas sont souvent
désignés comme étant le «4™™ état » de la matiére [1-3], et font suite, dans I‘ordre
croissant des températures, aux états solides, liquides et gazeux. Ce mélange d’électrons,
d’ions et de neutres ne mérite I’appellation « plasma » que si ce dernier est globalement
neutre, qui en termes de densités se traduit par I’égalité de la densité électronique n, et de la
densité ionique n;. Les figures 1 et 2 montrent la différence entre I’état plasma et I’état

gazeux.

net
Lo «”®é
‘#a“$.

Figure 1.1 : Electrons et lons dans Figure 1.2 : Molécules a I’état
un plasma [2]. gazeux.
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La majeure partie de I'univers est remplie d’une substance diluée. En effet il est
constitué a 99% de plasma. A titre d’exemple, nous citons les étoiles ; le milieu interstellaire
et dans I’environnement terrestre : I’ionosphére, la magnéetospheére et la foudre [4]. Le plasma
naturel est trés rare sur terre. Par contre, on trouve souvent du plasma produit artificiellement
dans des laboratoires dont les applications sont multiples et variées, comme les plasmas de

dépét, les réacteurs a fusion nucléaires, les torches, les propulseurs et les lampes a néons...

1.3 Classification des plasmas

D’aprés la définition du plasma, ce dernier peut étre classifié en deux grandes familles
selon la température des électrons T,. Celle —ci peut étre exprimée en degré Kelvin (K), en

électronvolt (eV) ou en Volt (V). Laregle de conversion s’écrit alors [5, 6] :

leV =1.16 X 10*K

T, V) =

kgT,(kelvins)
e

kg est la constante de Boltzmann, ky = 1.38x10%%J/ K

Une température ambiante de 297 K est équivalente a T = 0.026 V.
1.3.1 Les plasmas chauds

Les plasmas chauds sont en équilibre thermodynamique. Les températures
electroniques ( T,), ioniques (T;) et des particules neutres du gaz (T,) sont égales,

exprimées par I’égalité . T~ T; = Ty,.

La température des plasmas chauds est supérieure a plusieurs dizaines d’eV (de I’ordre du
KeV (10%V), voire du MeV (10%V)). Des exemples de plasmas chauds sont le soleil, le vent
solaire et les plasmas des Tokamaks pour la fusion thermonucléaire. Ces plasmas sont des

gaz totalement, ou fortement ionisés ou il n’existe pas de molécules neutres.
1.3.2 Les plasmas froids

Dans les plasmas froids, I’écart entre T, T;et T, peut-étre important. La température des
ions est proche de celle des neutres ( T; = Ty~ 300 K), alors que celle des électrons T, est de

I’ordre de 3. 10* K [5]. On dit que le gaz est hors équilibre thermodynamique. Ce sont des
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plasmas partiellement, ou faiblement ionisés. De tels plasmas sont rencontrés par exemple
dans I’ionosphére et les décharges luminescentes. La densité des espéces chargées (électrons

et ions) est donc trés inférieure a celle des molécules neutres du gaz plasmagene.

Le tableau 1 montre quelques exemples de plasmas naturels et artificiels avec leurs
parameétres (densité des électrons (n,), densité des atomes (n,), température des électrons

( T,) et température du gaz ( Tj)).

Type de plasmas n,, cm® mn,,cm? T.. K T, K
Photospheére du soleil 10" 10" 6000 6000
Couche E de I’ionosphére  10° 10" 250 250
Laser He-N, 3x10" 2 x 10% 3x10* 400
Laser A, 10" 10" 10° 10°

Tableau 1.1 : Paramétres de quelques plasmas [6].

La figure 3 représente les conditions d’existence des plasmas et leur classement dans un
diagramme d’equilibre en coordonnés : la température T(K) et la densité des particules

chargées (m™) [7].

Les Plasmas - Le déme état de la matiére

Tolzat alcs

Hémi enize

Wert Solaire ff

L,

LA
B,
ot
z
o
BT
&
5
=

Flammes

10" 102'  10*7  10%
Densité (particules chargées/m3)

Figure 1.3 : Diagramme de classification des plasmas et

position de quelques plasmas typiques [7].



Chapitre | Notions fondamentales sur les décharges électrigques basses et hautes pressions

1.4 Grandeurs caractéristiques du plasma
1.4.1 Degré d’ionisation

Le degré d’ionisation est un paramétre qui permet de faire une premiere classification des

plasmas [1]. Il est défini par le rapport :
n

a = I.1
ng+n

Ou n, est la densité des neutres et n celle des electrons (ou des ions positifs).
Lorsque ce rapport est inférieur & 10* (a « 1), on dit que le gaz est faiblement ionisé. C’est

le domaine des plasmas froids. Dans ce cas I’équation 1 peut aussi s’écrire :
a=— 1.2

Au-dessus de cette limite (a < 1), le gaz est considéré comme fortement ioniseé [1]. C’est le

domaine des plasmas chauds.

Quand le degré d’ionisation est égal a I’unité (a« = 1), la densité des molécules est nulle.

On dit que le gaz est totalement ionisé [5].

1.4.2 Longueur de Debye et quasi neutralité

La longueur de Debye A, est une longueur critique d’interactions collectives

(coulombiennes) a partir de laquelle, le potentiel des espéces en interaction est écranté.

Cette valeur est donnée par [8-9]:

€0 kgT, /2
ADe = (_ ) I1.3

e? n,

€, est la constante diélectrique du vide, €,= 8.854x10™** F/m.

e est la charge de I’électron.

Elle peut étre aussi exprimée comme suit :

T, \ /2
Ap,(cm) =~ 743 (— ) 1.4
ne

ol T, est en Volts(V) et n, est en cm™.
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Ainsi pour assurer la quasi-neutralité dans un plasma, deux conditions doivent étre vérifiées :
1. Les dimensions du systeme (L) sont grandes par rapport a la longueur de Debye :

L > Ap, 1.5

2. Ladiminution du potentiel se produit si le nombre d’électrons dans la sphére de Debye
est suffisant :

4 Ay S>> 1 6
negT[ De > I

Dans un plasma d’argon, pour T, = 4V et n,= 10" cm™, nous obtenons Ap_ = 0.14mm,

applicable pour les plasmas a basse pression.

1.4.3 Notion de gaine de charge d’espace

Si la dimension du systeme L est de I’ordre de la longueur de Debye Ap_, la condition de
quasi-neutralité est violée. C’est ce qui se passe pres des parois autour du plasma et a
proximité des objets tels que des sondes insérées, ou tout objet électriquement isolé dans le
plasma. Une gaine d’épaisseur environ 5ip_[3] se forme dans laquelle les ions sont plus
nombreux que les électrons. La, un fort champ électrique est créé. 1l repousse les électrons et
attire les ions. Le potentiel prés des parois est négatif par rapport au plasma [10]. C’est le
potentiel flottant. Par contre, le potentiel plasma a tendance a étre positif par rapport aux

murs. Les régions des gaines sont d’une importance capitale dans les plasmas industriels.

1.4.4 Fréquence plasma

Dans un plasma, le comportement collectif des particules chargées est déterminé par la
fréquence plasma. Si un tas d’électrons est déplacé de sa position normale, ces derniers ont
tendance a revenir vers I’état d’équilibre de neutralité sous I’action du champ électrique
interne créé et qui va s’opposer a ce mouvement. Les électrons qui sont plus légers que les
ions, oscillent en allée et retour (oscillation pendulaire) autour de leurs états d’équilibre avec
une fréquence caractéristique. Ce mouvement est si rapide que les ions restent presque

immobiles. La fréquence plasma électronique est alors définie par :

w

1
pe 1 ezneO /2
fpe =5 =7— ~ 8980,/n,(Hz) 1.7

2w 2m\ ggm,
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Avec wy, (rad/s) : la pulsation plasma électronique et m, (Kg) la masse des électrons.
Les ions a leur tour oscillent a une fréquence caractéristique si leur masse est considérée

comme finie. Elle est appelée frequence plasma ionique, déterminée par :

Y
W, 1 [e*n;) 2
foi === = ( l°> 1.8

2 2w\ ggm;

Avec w,,; (rad/s) : la pulsation plasma ionique et n; (cm™®) la densité ionique. Pour m; =
40 uma, cas d’un plasma d’argon, f,; est de I’ordre de 33./n;(Hz).

La fréquence plasma est alors la somme des fréquences électroniques et ioniques :

w 1
pzﬁzﬁ(wpe+wpi) 1.9

Remarques :

> Sim; »m, alors wy, » wpi et f, =22 10

21

» La fréquence plasma dépend de la densité des particules chargées :
Pour un plasma d’argon de densité n =n, =n; = 101%cm=3:
foi = 3MHZ
fre =09 GHZ
Nous remarquons bien que le temps de réponse au signal d’excitation des électrons est de
I’ordre de la nanoseconde alors que celui des ions est de I’ordre de la microseconde.

1.5 Les plasmas de laboratoire : Plasmas froids

Les plasmas froids ou plasmas de décharge électrique sont créés artificiellement dans des
laboratoires. lls sont entretenus par une source d’énergie électrique, dont la gamme de
frégquences varie de zéro (source continue) a plusieurs GHz ( source microonde), en général
dans une enceinte, entre deux électrodes cylindriques et paralleles séparées par une distance d
appelée « distance inter électrodes », ou un gaz est injecté sous une pression bien déterminée
(Figure 4).

10
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Le choix du gaz dépend de I’objectif de I’application. A titre d’exemple, I’argon et
I’hélium sont utilisés comme gaz modeles pour les études académiques [11-12] et I’oxygene

moléculaire pour la croissance des films d’oxyde de silicium [6].

L

+HH+H++H++++4

Entrée du gaz

Sortie du gaz

Figure 1.4 : Dispositif de production d’une décharge plasma.

La pression du gaz utilisée s’étend sur une large gamme allant du milli-Torr (mTorr)
jusqu’a la pression atmosphérique [13]. Différents régimes peuvent donc exister dans une
décharge suivant une loi d’échelle basée sur le critere pression x distance. Les plus connus

sont la décharge luminescente et le régime d’arc.

La distinction entre ces deux décharges provient de la maniére dont les électrons
secondaires sont produits pres de la cathode. Dans les décharges luminescentes, I’émission
des électrons de la cathode est causée par les électrons secondaires découlant du
bombardement ionique de la cathode ; tandis que dans une decharge d’arc, les électrons sont

formés par des processus thermo- émission sur la cathode.

Pour des raisons purement technologiques, nous pouvons distinguer ou classifier les

plasmas suivant deux catégories en fonction de la pression de travail :
1.5.1 Les plasmas a basse pression

Les plasmas a basse pression sont utilises beaucoup plus dans I’éclairage et le traitement
des matériaux notamment dans la gravure, la pulveérisation et le dépét des films minces [14 -

18]. De telles décharges se caractérisent par une température électronique T, allantde 1V a

11
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10V et une température des espéces lourdes T; inférieure a T,. La densité plasma n est de
Iordre de 10° & 10" cm™. La pression du gaz p varie entre 10 mTorr & 10 Torr [8]. L’intérét
gue suscitent ces plasmas est la production d’un grand nombre d’espéces réactives (ionisées
et excitées) par impact d’électrons libres et énergétiques avec les molécules du gaz marquant
un grand nombre de phénomeénes réactionnels complexes tels que: I’ionisation, la
dissociation, la recombinaison, la désexcitation, I’attachement... que nous détaillerons dans
le deuxieme chapitre. Ces plasmas sont généralement créés par une tension continue ou

radiofréquence.

I.5.1.1 Les plasmas a basse pression en courant continu

Dans une enceinte a deux électrodes remplie d’un gaz sous une pression de I’ordre de 1
Torr est appliquée une tension continue Vo de quelques centaines de Volts [5], comme le

montre le dispositif expérimental de la figure 5 suivante.

Cathode gi—— | Anode

R VU
e - =
Figure 1.5 : Dispositif expérimental.

L amorcgage de la décharge est atteint pour une valeur de tension appliquée supérieure a
une certaine tension dite tension de claquage dependant de la nature du gaz introduit dans
I’enceinte, de la distance qui sépare les deux électrodes ainsi que de la géométrie des deux
électrodes. Les ions positifs produits par I’impact d’électrons avec les molécules du gaz se
dirigent vers la cathode et les électrons vers I’anode d’ou établissement d’un courant continu

dans le circuit.

12
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L5.1.1.1 La caractéristique tension- courant V(I)

La figure 6 montre la caractéeristique tension — courant d’une décharge continue basse
pression, a partir de laquelle apparaissent plusieurs régimes de fonctionnement cités dans le
tableau 2 ci-dessous :

Vijon volts)
500 -
onimalien
pas rayons
ol el
Figure 1.6: Trace de la caractéristique tension — courant [5].
Décharge Région | Décharge non autonome(DNA) sans multiplication
sombre électronique (ME)
Région 11 DNA avec ME
Region I11 Décharge de Townsend

Décharge  Reégion IV Décharge subnormale
luminescente Région V Décharge normale
Région VI Décharge anormale
Région VIl Transition

Région VIII  Décharge d’arc

Tableau 1.2 : Différents régimes de fonctionnement dans une décharge basse pression

Vy est le potentiel disruptif ou la tension de claquage représenté sur la figure 6.

V, est le potentiel d’entretien.

13
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[.5.1.1.1.1 La décharge non autonome

Elle est représentée par la région | ou le courant est trés faible et la décharge ne peut se
produire que si  I’on fournit continuellement une source d’excitation extérieure (rayons

cosmiques dans I’obscurité), autrement la decharge s’éteint.
[.5.1.1.1.2 La décharge non autonome avec multiplication d’électrons

Dans la région |1, de faibles variations de la tension correspondent a de grandes variations
de courant. Lors de ce régime la décharge est amorcée et on n’a pas besoin d’une source

extérieure pour la maintenir.
[.5.1.1.1.3 Le régime sombre de Townsend

Le courant est egalement faible (de I’ordre du microampére) dans la région Ill. En effet
tant que ce courant n’est pas assez grand, Les densités électroniques restent encore faibles et
la luminosité demeure similairement faible d’ou sa désignation de région sombre. Dans cette

région, le courant peut s’écrire sous la forme suivante [5] :

. ( exp ad ) 111
t=h 1—y(expad—1) '

lp représente le courant du aux sources extérieures, le facteur o décrit un effet de
multiplication des électrons dans le gaz par les collisions ionisantes électron- molécule. On
appelle cet effet : le régime a. Le facteur y décrit divers effets secondaires de production de
nouveaux électrons, par exemple I’émission secondaire des électrons par bombardement de la
cathode par des ions produits dans le gaz. C’est le régime v.

Les coefficients a et y sont aussi appelés les coefficients de Townsend. Le potentiel Vy est
une fonction du produit pxd (loi de Paschen, dont nous parlerons dans ce qui suit), ou p est
la pression du gaz et d la distance inter-électrodes.

Comme exemple : si la cathode est en cuivre et pour un gaz de He (Hélium) : (pxd) mn = 4
Torr.cm, le potentiel disruptif passe par un minimum V, = 220V [5].

.5.1.1.1.4 La décharge luminescente

Ce régime indiqué par les régions 1V, V, VI se caractérise par des régions lumineuses et
d’autres sombres. Ceci est di aux fortes variations du champ électrique qui résulte de la

présence importante de charges d’espaces. La tension présente un palier dans la zone EF sur

14
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la caractéristique. En effet, celle dite normale se distingue par une chute de potentiel dans la
région cathodique ou se produit I’entretien de la décharge. La décharge luminescente
anormale apparait juste aprés la précédente (VI) ou on observe une augmentation de la

tension.
[.5.1.1.1.5 La décharge d’arc

Si on continue a augmenter encore le courant, il apparait une zone de transition ou la
tension décroit et on atteint le régime d’arc caractérisé par des effets thermiques importants :
le gaz est trés chauffé ainsi que les électrodes. La cathode peut émettre des électrons par
effet thermo-ionique ; la tension devient trés basse et le courant n’est limité que par la

résistance de charge.

L5.1.1.2 Etude de la décharge luminescente normale

La décharge luminescente normale est un domaine tres intéressant pour la technologie
des plasmas notamment dans I’éclairage (tubes fluorescents, tubes a néon).
On peut distinguer d’apres la figure 7, trois régions principales : la gaine cathodique, la colonne

positive et la gaine anodique. Chaque zone se caractérise par ses propres propriétés.

Espace sombre
Espace de Crookes
sombre
d'Aston

Espace sombre
_Espace sombre anodique

de Faraday

Cathode * RO R W' Anode
Lueur Lueur négative / Lueur anodique
cathodique Colonne positive

Figure 1.7 : Difféerentes zones existantes dans une décharge luminescente [5].

Le schéma suivant (figure 8) présente les mécanismes dominants dans une décharge hminesoente

nomale. La chute de potentiel et I’entretien de la décharge se produisent dans

15
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la gaine cathodique. En général, la décharge luminescente présente les caractéristiques

suivantes :

1. Une émission secondaire par bombardement ionique a la cathode.
2. La zone de lueur négative est entretenue par des électrons rapides accélérés dans la

gaine. Le champ électrique est faible mais le rayonnement est intense.

Brillamce

Figure 1.8 : Différents mécanismes dominants dans une décharge luminescente [5].

3. Une zone de colonne positive dans laquelle le champ électrique est ambipolaire : les
pertes électroniques par attachement aux parois sont récupérées par le processus
d’ionisation.

4. Un champ électrique variable dans la gaine cathodique.

I.5.1.2 Les plasmas a basse pression en courant alternatif

Les décharges DC sont peu adaptées au traitement de surface, cependant I’électrode peut
se couvrir d’une couche de diélectrique ce qui provoque le désamorgage de la décharge.
Tandis que les décharges radiofréquences sont mieux adaptées a basse pression. Ils ont la
possibilité de fonctionner a basse pression et a basse tension comme ils sont capables de

fonctionner avec une couche isolante couvrante les électrodes.

16
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Il existe trois domaines de frégquences :

1.5.1.2.1 Les décharges basses fréquences (BF) dont la gamme de fréquences f va de
quelques 100 Hz a quelques 100 KHz. Les ions ont une frequence d’oscillation propre f,; de
I’ordre de 1Mhz donc f<fu<f,. Dans ce cas les electrons et les ions parviennent a suivre le

mouvement du champ électrique instantané.

1.5.1.2.2 Les décharges radiofréquences (RF), dont la gamme de fréquences varie de
quelques dizaines de MHz a quelques centaines de MHz. Les ions ne parviennent pas a suivre
les variations instantanées du champ électrique dans les gaines alors que les électrons y
arrivent (fpi<f<f, ) et peuvent étre accélérés pendant leur expansion avec une énergie

suffisante pour ioniser les molécules du gaz.

1.5.1.2.3 Les décharges micro-ondes, de quelques centaines de MHz a quelques GHz

(foi<fpe<f), les électrons et les ions ne sont sensibles qu’au champ moyen.

Selon les différentes applications des décharges radiofréquences, on peut distinguer deux
modes de couplage de la puissance RF au réacteur plasma :

L5.1.2.4 Le couplage capacitif (CCP)

Dans ce mode de couplage, la puissance RF est appliquée dans la chambre plasma au
moyen d’une électrode reliée au géneérateur de tension RF (13.56 MHz), I’autre électrode est
reliée a la masse. L’alimentation RF et I’électrode sont séparées par une capacité de blocage

comme c’est illustre sur la figure 9:

gaz d'alimentation

source RF

substrat —|—

-
T

o

pompage du vide

| capacité de

blocage

Figure 1.9 Dispositif expérimental d’une source RF a couplage capacitif avec des

électrodes planes et paralleles [8].
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Les plasmas RF a couplage capacitif peuvent fonctionner a différents régimes, a basse ou a
haute pression, avec de faible ou de forte puissance. Comme les électrons sont plus mobiles
que les ions, les pertes électroniques aux parois sont plus élevées que les pertes ioniques. Par
conséquent il y’a création d’une charge d’espace positive qu’on appelle gaine en face de
chaque électrode ou regne un fort champ électrique qui repousse les électrons vers le cceur du
plasma et accélere les ions vers les parois. La propriété de bombardement ionique aux parois

est un investissement important pour beaucoup de procédes plasmas industriels.

A basse pression, les paramétres typiques d’entrée utilisés en radiofrequence sont comme
suit: un potentiel RF : Vs = 100 - 1000V, une distance inter-électrode : d = 2-10 cm, une
pression : p=10-100 mTorr, une densité de puissance : P=0.1-1 W. La densité des particules

chargées varient entre 10°- 10** cm™ et la température des électrons peut étre de Iordre de 3V
[8].
[.5.1.2.4.1 Mécanismes d’amorcage et chauffage des électrons dans une décharge radiofréquence

L’emission secondaire aux électrodes n’est plus nécessaire a I’amorcage de la décharge
comme dans le cas du continu car il existe d’autres mécanismes d’amorgage et d’entretien

de la décharge. Citons comme exemple :

[.5.1.2.4.1.a L'effet surf « wave -riding »

Dans ce cas, les chutes de potentiel dans les gaines et leurs épaisseurs devant les
électrodes varient avec la frequence d’excitation comme c’est illustré sur la figure 10. Les

électrons venant du plasma et qui arrivent au bord de la gaine avec leurs vitesses thermiques

s

nuage d'électrons

- la plaquette

Figure 1.10 : oscillation des gaines dans un dispositif a couplage capacitif [8]

18



Chapitre | Notions fondamentales sur les décharges électrigques basses et hautes pressions

voient ce bord de gaine se déplacer comme une vague. llIs peuvent étre transportés par cette
vague vers le plasma en prenant de I’énergie cinétique prise a la vague et deviennent des

agents d’ionisation tres efficaces.
15.1.2.4.1.b Le chauffage stochastique

A basse pression par exemple 10 mTorr, la fréquence de collision des électrons v est
faible devant la pulsation du champ w, il n’y a pas absorption de puissance. On parle alors
d’un régime non collisionnel. Ce mécanisme appelé chauffage stochastique est di a
I’interaction entre les électrons et la gaine en expansion, comparable a celui d’une balle de
tennis frappée au mur. Les électrons repartent vers le plasma avec leur vitesse initiale vo plus

deux fois la vitesse de dilatation de la gaine (2vy).
1L5.1.2.4.1.c Le chauffage ohmique

L’oscillation des gaines est couplée avec le mouvement des électrons. Le mécanisme de
chauffage des électrons est di au champ électrique alternatif dans le cceur du plasma dit
chauffage ohmique rendant les électrons des agents d’ionisation efficaces résultant des

collisions qui transforment I’énergie gagnée par le champ en énergie thermique.

Un des inconvénients du couplage capacitif est que I’entretien de la décharge RF par le
chauffage ohmique (collisionnel) ne se produit pas si la pression de travail est dans la gamme
10-100 mTorr (pas assez de collisions). Les électrons du plasma gagnent leur énergie a

travers un mécanisme non collisionnel (stochastique) [19].

A haute tension et & basse pression, ce sont les électrons secondaires ou le régime y qui
contribue au maintien de la décharge radiofréquence similaire & I’émission secondaire en
continu et la densité des électrons augmentent lors de la transition du régime o vers le régime

v [20-22].
1.5.1.2.4.2 La tension d’auto polarisation

En général, les électrodes d’une décharge RF sont asymétriques. Considérons le schéma de
La figure 11. Si la tension RF est appliquée a la petite électrode ou cathode C, une tension
DC d’auto polarisation s’ajoute a la tension RF. La tension RF sur cette électrode s’écrit

alors :
V(t) = —Vpc + Vypsinwt 1.12
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Vpc (self DC biasing ou DC offset) est la tension d’auto polarisation due a I’accumulation

des charges sur le condensateur de blocage et s’écrit ainsi :
Voc =V =V¢

V¢ est le potentiel moyen de I’électrode connecté au genérateur. Va est le potentiel

moyen de I’électrode a la masse

Dans ce cas la tension moyenne de gaine est plus grande sur la petite électrode suivant cette

vl (AZ)x 113
v2  \A1 '

15<x<4

relation :

Al et A2 représentent respectivement les aires de la petite et de grande électrode comme on
les voit sur la figurell.

V1 et V2 sont les tensions moyennes dans les deux gaines.

Ves coslcot)

Vi

Figure 1.11 : Electrodes asymétriques dans une décharge RF a couplage capacitif
montrant la représentation schématique de la distribution moyennée dans le temps

du potentiel entre les électrodes (cathode C et anode A)
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Cette plus grande chute de potentiel moyennée dans le temps augmente la vitesse des ions
dirigés vers I’électrode C. Cet effet est tres utile dans des applications du plasma comme la

pulvérisation et la gravure.

Les décharges capacitives basses pressions deviennent limitées dans le cas ou on a besoin
d’augmenter la tension, ce qui entraine I’augmentation des potentiels de gaines et donc de
I’énergie des ions frappant les surfaces. Ceci représente un effet non désirable pour les

procédés plasmas comme la gravure.
L5.1.2.5 Le couplage inductif

Les réacteurs (ICP) représentent une solution pour le traitement par plasma car ils
permettent d’avoir une haute densité plasma sans avoir besoin d’électrodes. L’énergie
d’excitation est transmise au plasma par le biais d’une inductance comme on le voit sur la
figure 12. Ce couplage inductif peut étre configuré par une géométrie planaire (figurel2(a))

ou cylindrique (figure 12 (b)) :

(b) T
a
(a) Source RF + :
Diélectrique f
00 S0 \ “
w Source RF
l’
Multipoles .
Diélectrique
Substrat
Substrat
. L |
| i + - " -
Polarisation RF Polarisation RF

Figure 1.12 : Schéma de principe d’une source RF a couplage inductif : a- geéométrie planaire;

b- géométrie cylindrique [8]

[.5.1.2.5.1 Principe de fonctionnement des décharges RF inductives

En considérant la geométrie plane (a) de la figure 12, un courant radiofréquence circule

dans des bobines placées a I’extérieur du réacteur. Ce courant extérieur induit un courant dans
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le plasma. Le champ magnétique axial crée par la bobine produit un champ électrique

azimutal conformément a la loi de Faraday:

o oH
VXE:_MOE 1.14

—

Ou E est le champ électrique

H est le champ magnétique

Lo est la perméabilité du vide, o= 4nx10"H/m

Et un courant azimutal dans le plasma :
Jo = oF 1.15
o(Q*.m™) est la conductivité plasma déterminé par :

v, — LW
_ 2 m
o= eoa)p—v 71 o2 1.16
m

v, estla fréquence de collision électron-neutre.

La puissance est transférée par le champ électrique vers les électrons de plasma ou ils sont
chauffés principalement dans une couche de profondeur égale a une épaisseur de peau pres
de la surface de plasma, donnée par :

1

8. = 1.17
= oo eq

Les électrons du plasma interagissant avec le champ électrique inductif en oscillation,
seront accéléres et chauffés comme dans le cas du chauffage stochastique dans les gaines des

décharges capacitives. Ces décharges sont caractérisées par :

1- Un mécanisme de chauffage des électrons entretenu par le champ électromagnétique
induit.

2- L’énergie des ions peut étre réglée séparément en appliquant une tension de
polarisation (DC ou RF) sur le substrat a traiter.

3- Une tension tres faible dans les gaines.
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1.5.2 Les plasmas a haute pression

Les plasmas froids a haute pression ont connus un fort engouement ces dernieres années,
avec I’apparition de nombreux champs d’applications notamment dans la production
d’excimeres ainsi que la production d’especes réactives pour les applications biologiques ou
le traitement des matériaux [23]. Cet intérét vient du fait que les plasmas a haute pression sont
le siege de processus radiatifs et collisionnels entrainant un milieu hautement réactif

constitué de particules chargées, d’especes excitées, de radicaux et de photons.

En plus de leur forte réactivité, les plasmas a haute pression ou a pression atmosphérique a
basse température peuvent fonctionner sous une faible tension pour leur maintien, avec des
économies réalisées en termes d’équipement comme les systemes de pompage lourds & mettre

en ceuvre.

En revanche I'un des facteurs limitant ces applications était toujours la pression : ces
plasmas ont tendance a la filamentation et a la transition a I’arc [24] et donc a I’instabilité de

la décharge.

Les arcs électriques ne sont pas concevables pour le traitement des matériaux du fait de la
trop grande température du gaz. Il existe alors la loi de Paschen qui a partir de laquelle on

peut déterminer la stabilité ou I’instabilité de la décharge.

1.5.2.1 Loi de Paschen en courant continu

Traditionnellement, les décharges de plasma RF fonctionnent a basse pression entre 1
mTorr a quelques Torrs. Des exemples de décharges de plasmas a basse pression sont les
décharges capacitives (CCP) [25], les plasma a couplage inductif (ICP) [26-27] ou les
sources a résonance cyclotron électronique (RCE) [28]. Les dimensions des réacteurs mis-en

jeu sont de I’ordre de quelques centimétres. La décharge dans ce cas est trés stable.

Si on augmente la pression de travail, le plasma devient instable. L’instabilité de la
décharge est due essentiellement a la tension de claquage qui est fonction du produit (pxd) ou

p est la pression du gaz et d est la distance inter-électrode.

L.5.2.1.1 Tension de claquage et condition de stabilité de la décharge continue

La tension de claquage est la tension nécessaire pour initier un plasma. La figure 13

représente la courbe de Paschen entre deux électrodes planes et paralléles pour différents gaz.
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Elle détermine la tension de claquage en fonction du produit (pxd). Nous remarquons que la
tension de claquage présente un minimum pour une certaine valeur du produit (pd). Si on

augmente la pression pour une valeur fixe de d, la tension de claguage augmente.

10° — T T T g
air ]
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=
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L 10° E
10" 10° 10’ 10° 10°

pd (cm Torr)

Figure 1.13 : Tension de claquage (courbe de Paschen) en

fonction du produit pression x distance pour différents gaz [29]

A pression atmosphérique et pour une distance inter-electrode allant de 1-10 cm comme
dans le cas a basse pression, la tension de claquage pour initier une décharge serait de I’ordre
de 1 KV. Cette haute tension permet une augmentation du courant causant I’instabilité de la
décharge dans la gaine cathodique, la région ou se forme I’arc électrique.

Pour que la tension de claquage soit faible, il faut donc réduire la distance d quand la
pression augmente. Par exemple si la pression de travail est de 1 atm (760 Torr), d doit étre

inférieure a 1 mm pour atteindre une valeur minimale de la courbe de Paschen.

La loi de Paschen (pxd), montre alors la possibilité d’opération a pression atmosphérique
a condition que la dimension du systeme soit de I’ordre de quelques centaines de
micromeétres.

La figure 14 représente la stabilité de la décharge plasma en faisant intervenir les deux
parameétres de cette loi d’échelle : la pression en abscisse et la distance de claquage en

ordonnée. Nous remarquons qu’il existe trois classes de plasmas selon la loi de Paschen :

- Les macro-plasmas dont la distance d est de I’ordre du centimetre.

- Les micro- plasmas dont la distance d est de I’ordre du micrometre
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- Les nano- plasmas dont la distance d est de I’ordre du nanomeétre

105 T T T T T T I y

107 —— 1 Tom.cm
; ' ; ' —— 10 Torr.cm

; > Macro-plasmat
Townsend

In_$1able

500 um 19

> Micro-plasmas

Distance de claquage (cm)
=
=

10° F i Towrisend
3 instable

0% 10" 10° 10" 10° 10° 10° 10° 10° 107
Pression (Torr)

Figure 1.14 : Critére Pression xDistance montrant la stabilité de la décharge
continue [30]

La figure 14 montre que la stabilité de la décharge dépend du produit pxd et qui doit étre
compris entre I’espace délimité entre les courbes a1 Torr.cm et 10 Torr.cm, comme on peut
localiser une zone de stabilité marquée en gris dont les dimensions caractéristiques sont

représentées par les deux droites horizontales a 250 um et 500 pum.

Donc en courant continu, de petites dimensions sont envisageables avec une grande
pression pour des appareils typiques fonctionnant avec un produit pxd variant de 1 a 10
Torr.cm [31].

1.5.2.2 Loi de Paschen en radiofréquence

En radiofréquence, des recherches intensives ont été établies concernant I’influence de
I’émission secondaire sur la répartition du gaz. Citons comme exemple Smith et ses
collegues [32] qui ont supposé que dans la décharge continue, la tension de claquage est
sollicitée par la diffusion des ions vers la cathode, par contre dans les décharges hautes
fréquences, elle est contrblée par la diffusion des électrons. La forme de la caractéristique
dans les deux régimes est trés similaire. Ils ont également confirmé que le minimum de la
tension de claquage dans les décharges RF peut se produire avec un produit pxd égale a 0.3
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mTorr.cm et une tension de 70V pour le cas des pressions allant de 1 a 500 mTorr et pour des
distances entre les électrodes variant de 2 a 20 cm.

D’autre part, Zhang et ses collaborateurs [33] ont démontré qu’a la pression
atmosphérique, la relation entre la tension de claquage et la distance est loin de la loi Paschen
classique en DC : La densité des électrons dépend de la tension RF qui est la tension de
claguage dans ce cas. La tension RF maximale pour éviter le passage a I’arc électrique doit
étre égale a 500V pour un espace de déecharge de 500um, alors qu’elle est d’environ 200V

pour une distance de 100um.

Pour pouvoir créer des plasmas stables a haute pression, il est nécessaire d’utiliser des
dimensions a I’échelle submillimétrique. La génération de plasma dans cette échelle

submillimétrique constitue la famille des micros- plasmas.

I.5.3 Les micro-décharges ou micro- plasmas

Le nouveau monde des micro-plasmas s’est apparus dans les années quatre-vingt-dix bien
que sa decouverte etait vraiment pendant les années cinquante. Cette apparition s’est fondee
avec I’apparition de nouvelles applications dans la technologie des plasmas notamment dans
la chimie analytique, le domaine de la médecine et le traitement de surface [16,23-34].

I.5.3.1 Définition des micro-décharges

Par définition, les micro-décharges ou les micro-plasmas sont des décharges hors —
équilibre thermodynamiques, créées avec des dimensions inférieures au millimétre. lls
fonctionnent & pression proche de I’atmosphérique. lls sont stables comme les macro-
plasmas mais se distinguent d’eux par I’émission d’éxcimeéres sous une faible tension (200-
300V) [35-38]. Les micro-plasmas peuvent étre générées par des sources de tension continue,

alternatif ou micro-onde. Elles sont caractérisées par :

v" Une densité électronique et ionique tres élevée avec la présence d’espeéces
excitées et des radicaux.
v Un rapport surface sur volume plus élevé (1000 fois plus grand pour les micro-

décharges que pour les macro-décharges).
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1.5.3.2 Types de micro-décharges

Les micro-décharges sont générées dans différents microréacteurs. Ces derniers sont
classés selon les caractéristiques de leurs géométries, liées a la diversité des applications en
fonction de la fréquence d’excitation. Cette derniere varie du continu au domaine micro-

onde. La structure qui a captivé notre attention est la microcathode creuse (MHCD) :

L5.3.2.1 Les micro-décharges a cathode creuse en régime continu

1.5.3.2.1.1 Les micro- décharges a cathodes creuses (MHCD)

Les microcathodes creuses sont composées d’une structure sandwich, formée d’un métal
—diélectrique- métal dont une cavité cylindrique est percée dans cette surface. Cette structure
peut étre ouverte ou fermée CBL (cathode boundary layer) comme le montre le schéma
suivant (figure 15) [39-40] :

cathode

e

cavité cylindrique

diélectrique

anode

Figure 1.15 : Les microcathodes creuses : a- ouverte, b- pleine (CBL), c- la cavité cylindrique

Les dimensions concernant I’épaisseur des électrodes et du diélectrique ainsi que le
diametre de la cavité sont de I’ordre du micrometre.

[.5.3.2.1.2 Les micro- décharges a trois électrodes (MCSD : microcathode sustained discharge)

Cette géomeétrie est semblable & la précédente. Elle utilise la MHCD comme source
d’électrons. En placant une deuxieme anode face a la premiére, cela permet d’avoir un plasma
hors équilibre non entretenu comme on le voit sur la figurel6. Cette configuration a connu un

grand intérét pour certains chercheurs [41-43].
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Figure 1.16 : Structure MCSD [42]

Son avantage réside dans la faible tension appliquée et le grand volume qu’elle occupe par
rapport & la MHCD.

1.5.3.2.1.3 La structure matrice

La figure 17 présente un micro-dispositif possédant plusieurs microréacteurs
(10x10 micro-décharges) dont I’allumage est réalise simultanément. Cette configuration de

diamétre 50 um s’appelle une matrice qui peut fonctionner a une pression de 1000Torr
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Figure .17 : Structure matrice [44]
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pour un courant total de 15 mA. Toutes ces configurations fonctionnent en régime continu,

comme ils peuvent fonctionner en alternatif.

1.5.3.2.1.4 Caractéristique V(I) de la MHCD et différents régimes de fonctionnement
d’'une microcathode creuse

La structure sandwich métal-diélectrique —métal a été proposée par Schoenbach [39, 45-
46] (Figure 18). Les dispositifs cités ci-dessus ont été largement utilisés pour la génération du
rayonnement ultraviolet UV et I’ultraviolet sous vide (VUV) en utilisant des gaz rares ou
des mélanges de gaz noble, étant donné qu’ils possédent une densité de puissance trés élevée
permettant de former une source lumineuse de rayonnement VUV [45,46-48]. En plus, une
trés haute densité de courant peut étre générée dans la décharge lorsque les électrons sont

tenus dans la lueur négative de la décharge a I’intérieur de la cathode creuse.

Microplasma

Metal

Dielectrique

Metal

Figure 1.18 : Structure MHCD

Cependant en raison de la température du gaz élevée et de la haute densité du courant due a
I’émission secondaire des électrons par bombardement ionique; la contamination des

électrodes se produit fréqguemment et peut limiter leur utilité.

La figure 19 représente la caractéristique courant-tension d’une micro-décharge d’Argon a
cathode creuse a une pression de 56 Torr, issue d’un travail de recherche de Schoenbach et ses
collaborateurs [45]. Cette caractéristique explique le régime de fonctionnement d’une MHCD

en continu. On peut distinguer trois domaines de fonctionnement :
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Figure 1.19 : Caractéristique V(I) d’'une MHCD d’Argon pour un diamétre de trou de
200 um ; une pression de 56 Torr [46]

» Le premier domaine (1) : se caractérise par une légére augmentation du courant
électrique et une forte augmentation de la tension de I’ordre de 265V. Cette partie de la
caractéristique correspond a une pré- décharge ou a un régime anormal. Les électrons suivent
le mouvement imposé par le champ électrique axial.

» La pente négative de la caractéristique V(I) dans le deuxieme domaine (2) est
considérée par une élévation du courant. Dans ce cas les électrons sont confinés dans le creux
de la MHCD et oscillent de part et d’autre des deux cathodes opposés. Cette oscillation est
appelée « oscillation pendulaire » ou « effet classique de la cathode creuse ». Il est di a la
composante radiale du champ électrique qui accélére les électrons vers une anode virtuelle
située entre les deux cathodes opposees. Pendant le trajet parcouru par les électrons, ces
derniers rentrent en collision avec les particules neutres et subissent de nombreuses collisions
ionisantes.

» Dans la troisieme région (3), la caractéristique présente un palier de tension constante
malgré I’élévation du courant. Dans ce domaine, I’étalement du micro plasma atteint la

surface cathodique extérieure. C’est le régime luminescent normal.

La deuxiéme région définie par une résistance négative est comprise donc entre deux

régimes : le régime anormal et le régime normal.

L1.5.3.2.2 Les micro- plasmas en courant alternatif

La miniaturisation des sources plasmas s’est développée ces dernieres années avec la

découverte de diverses applications notamment dans le domaine de la chimie analytique. On
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distingue des micro-plasmas générés avec une source alternative : radiofréquence, inductive
ou micro-onde [49]. L’intérét que suscitent ces derniers est leur capacité de générer des
plasmas a haute densité avec de faibles puissances (1-50 W) et de faibles tensions de

maintien. Les plus utilisés sont :

1.5.3.2.2.1 Les micro-plasmas inductifs (mICP)

Ils sont largement utilisés comme des détecteurs spectrochimiques, et aussi dans le
traitement de la matiere [50]. Comme le plasma dans les sources mICP (microfabricated ICP)
est séparé des bobines par un diélectrique, le probléme de contamination et de pulvérisation
ne se pose pas. La figure 20 représente un microréacteur a couplage inductif [23,34]. Les

puces ICP sont des sources de haute densité d’électrons.

Collimateur

Bobine ICP

Source RF
Miwroplasima 1

Entrée du gaz Sortie du gaz

Figure 1.20 : Structure mICP [34]

[.5.3.2.2.2 Les micro-plasmas capacitifs (CCP)

La miniaturisation des sources capacitives a été également étudiée pendant ces derniéres
années [23,34]. Pour le transfert de puissance a cette source, un réseau d’adaptation
miniaturisé est concu sur la puce. Des électrodes sont placées de chaque coté. Une simple

structure libre de toute contamination des électrodes est représentée sur la figure 21 :
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Figure 1.21 : Structure CCP [34]

Ces sources peuvent étre soutenues par une puissance inférieure a 30 W fournie a une paire
d’électrodes séparée chacune par un tube de décharge a quartz de 200um a 500um de
profondeur et de 10 mm de long [34], ou un micro plasma est généré en formant
efficacement une décharge capacitive transversale. La fréquence d’excitation peut étre de
13.56MHz, 27.12 MHz ou 40.68 MHz, en utilisant un gaz rare. Le principe est toujours le
méme, une électrode est alimentée a la fréquence RF et I’autre reliée a la masse. Les puces
CCP ont une durée de vie plus longue que les puces en DC parce que les électrodes sont

recouvertes par des couches isolantes.

.5.3.2.2.3 les micro-plasmas micro-onde (MIP : microstrip)

Un exemple de miniaturisation des sources micro-ondes est représenté sur la figure 22. Il
consiste en une plaquette en saphir de 1.5 mm de long servant comme une couche dans
laquelle se trouve un canal de 0.9 mm de diametre et de 30 mm de long ou circule un gaz.
Cette microélectrode (micro ruban) est exploitée a la pression atmosphérique avec une
puissance d’entrée microonde (2.45 GHz) variant de 5-30 W.

Le micro ruban ou micro fente peut fonctionner avec plusieurs gaz vecteurs, allant du gaz
noble & des mélanges de gaz moléculaires. lls sont utilises pour la transmission de la
puissance. Seulement a I’heure actuelle, la consommation d’énergie élevee et le taux
d’écoulement de gaz peuvent restreindre I’utilisation des puces MIP au laboratoire plutdt que
dans le domaine [34].
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Figure 1.22 : Structure MIP [34]

1.5.3.2.2.4 Les micro-plasmas a barriére diélectrique (DBD)

La configuration DBD est une décharge contr6lée par barriere diélectrique. Elle est
souvent utilisée dans les décharges pulsées. La figure 23 montre une structure DBD. Comme
son nom I’indique, La source DBD est caractérisée par la présence d’au moins une couche

diélectrique entre les électrodes métalliques. Il existe aussi une entrée et une sortie du Gaz.

Gas '] Electrode [ |Cas
inlet outlet

__Microplasma__

1l Electrode |

Couche diéléctrique

Figure 1.23 : Structure DBD [34]

Les sources DBD sont excitées par une tension alternative dont la gamme de fréquences va
de quelques Hz a quelques KHz et fonctionnent assez souvent a pression atmosphérique. La
consommation en courant est tres faible (puissance de 0.5 a 1W), d’ou la possibilité de
fonctionnement sur batterie. En outre la température du gaz est relativement faible ce qui

permet le fonctionnement pendant une longue durée (plus de 500h de fonctionnement

continu) [34].
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Les DBD ont beaucoup d’applications, citons par exemple la chimie dans les gaz, comme la
production d’ozone et la dépollution, dans le traitement de surface (nettoyage des métaux,
dépdt de couches minces...). Elles sont également exploitées comme sources de lumiére en

particulier UV et VUV qui utilisent les excimeéres ainsi dans le contrdle de I’écoulement.

1.5.3.3 Application des micro-décharges

Il existe de tres nombreuses applications dans le monde des micro- plasmas [49], ce qui
rend impossible de fournir un compte rendu détaillé de toutes ces applications dans cette
partie du chapitre. Pour cela, nous avons sélectionné celles qui nous paraissent les plus

pertinentes pour les présenter ci-dessous :

L5.3.3.1 Application des micro- plasmas dans le traitement de matériaux comme la
gravure et le dépét de couche mince [51-52].
La figure 24 montre un exemple de motifs effectué par gravure sans masque en
utilisant un jet de micro-plasma. La figure de gauche représente un motif a graver par CAD

(computer aided designer) et celle de droite le motif gravé.

Figure 1.24 : Image montrant la gravure par micro plasma [51].

L5.3.3.2 Application des micro- plasmas dans la production du rayonnement (UV) et

L'ultraviolet ( VUV) sous-vide pour I'éclairage avancé

Le rayonnement ultraviolet (UV), appelé aussi lumiere noire car il est invisible a I’ceil
nu, est un rayonnement électromagnétique avec une longueur d’onde plus courte que celle de
la lumiére visible, mais plus longue que celle des rayons X [53]. Le violet étant la couleur de
fréquence la plus élevée de la lumiere visible et I’UV signifie la couleur au-dela du violet,
découvert en 1801 par le physicien allemend « Johann wilhelm Ritter», ne peut étre observé

que par fluorescence ou a I’aide des détecteurs spécialises.
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L’existence d’un grand nombre d’électrons rapides et énergétiques dans les micros plasma a
haute pression favorise les collisions a trois corps qui permettent la production de la lumiére
excimere appelée aussi laser excimére, couramment utilisée en chirurgie oculaire et en
photolithographie dans I’industrie des semi-conducteurs.

Plusieurs études ont été basees sur la production d’éxcimere par des gaz rares typiquement
I’argon, I’hydrogene et I’xeénon parfois mélangés avec des halogénes comme avec du fluor
(AF) ou du chlore pour la formation par exemple de I’excimére A, [53]. La lumiére UV des
excimeres est bien absorbée par les tissus et les composés organiques donc permet d’enlever
de fines couches de matiere en surface de fagon tres contr6lée par rupture des liaisons
moléculaires sans altération excessive du reste du matériau. Leur utilisation dans les
domaines de la micromécanique et de I’industrie des semi-conducteurs ainsi qu’en chirurgie

oculaire est trés importante.

1.5.3.3.3 Application des micro- plasmas dans la biologie et la médecine

» Dans la biologie

Dans les études sur le jet de plasma, un accent a été mis sur la levure. Les infections a
levures sont connues pour étre manifestement difficile a traiter par des méthodes d’actualités.
La souche « Candida Kéfir» par exemple, a été cultivée sur la gélose dextrose de
« Sabouraud agar ». Deux zones de gelose inoculée ont été exposées au plasma SFg expulsé
avec un taux de débit d’air de 8 I/min, a une distance de 1 cm de la décharge par gravure
chimique. Sous ces conditions, le jet a une longueur de 1.3 cm et une température de 45° C
(318K). Une image de traitement par microjet est montrée sur la figure 24 ci-dessous. En
conséquence, la durée totale de traitement était de 90 s. L’image (a) représente la plume a
micro jet utilisée. La figure (b) démontre que le champignon est complétement enlevé dans la

zone exposée au jet [54].

Figure 1.23 : Image montrant le traitement
bioloaique par un micro jet plasma [54].
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D’autres applications sont consacrées notamment au domaine médical comme la
stérilisation, le traitement des tumeurs, la cicatrisation et le traitement dentaire [16] comme le

montre la figure 24 [55].

Aiguille en
tungsténe

Tube en Perspex F

i) Entrée du gaz

Figure 1.24 : Systéme de traitement dentaire avec une source microplasma RF [55].

L5.3.3.4 Application des micro- plasmas dans les micro-TAS (micro total analysis systems,

microsystemes d’analyse totale)

Ce terme regroupe les systémes miniaturises, possédant généralement une dimension
micrométrique, qui intégrent la séquence complete d’analyse d’un échantillon brut jusqu’a la
lecture du résultat [53].

L5.3.3.5 Autres applications

D’autres applications ont éte rentables dans les domaines suivants :
» Application environnementales comme la Destruction de NOx et I’analyse des gaz
» Dans I’aérodynamique
» Dans la propulsion spatiale

» Dans la technologie MEMS (micro- systémes -électromécaniques).

I.6 Conclusion

Dans ce chapitre, une étude théorique sur les plasmas et leurs propriétés a été traitée
fidelement. Nous avons parlé des principaux paramétres plasma naturels et des plasmas de

décharge. En outre nous avons mis I’accent sur les caractéristiques des plasmas froids selon la
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pression de travail et les différents réacteurs mis en ceuvre. Une étude sur les micro-décharges
et leurs diverses applications a été donnée sans ambiguité. Cette étude nous permettra de
mettre en évidence le modéle numeérique adéquat pour decrire et expliquer numériqguement

les phénomenes physico-chimiques dans les micro-décharges.
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I1.1 Introduction

Dans un plasma, un électron ou un ion interagit a chaque instant avec beaucoup d’autres
particules. Cette interaction est due aux  forces coulombiennes. Ces interactions
coulombiennes dites collectives déterminent essentiellement la dynamique des plasmas. On
dit alors qu’il y’a interaction entre deux particules si le parcours ou I’état interne de I’une
d’elle change. Dans ce chapitre, nous présentons les différents processus élémentaires
pouvant exister dans un plasma froid. Nous commencgons par donner un bref rappel sur la
théorie de collision entre deux particules. Nous parlerons par la suite des types de collisions
dans un plasma de décharge ainsi que des parameétres importants des collisions; nous
évoquerons par la suite les différents modéles décrivant le phénomeéne de transport dans un

plasma et enfin nous terminerons par une conclusion.

I1.2 Collisions dans les plasmas

On dit qu’il y’a collision lorsque deux ou plusieurs particules se heurtent a des distances
assez faibles pour que les énergies d’interaction deviennent comparables aux énergies
cinétiques [1]. En raison de I’agitation thermique de chacun des constituants du gaz, de
multiples collisions se produisent au sein du plasma permettant le transfert de la quantité de
mouvement et des échanges d’énergie entre les particules [2]. Les collisions jouent un réle
fondamental dans le maintien de la décharge par la production de pairs électron-ion, et par la
production des especes chimiques. Il existe trois classes de collisions présentées dans I’ordre

croissant de complexité physique :

> Les collisions élastiques, responsables de la diffusion des particules dont les états
d’énergie internes sont inchangés.

> Les collisions inélastiques, modifiant les états internes des particules mais sans
modification de la nature de I’espéce.

> Les collisions réactives, donnant des produits qui différent des particules initiales. Ces
chocs sont également inélastiques.

En général, dans un plasma, les particules interagissent par la présence des forces de Van

der Walls et des forces de Coulomb, dépendant de leur nature (neutre ou chargé).
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Notre étude est limitée aux collisions a deux corps. Les particules atomiques seront notées

par les lettres A ou B. Les particules moléculaires, par les lettres AB.

I1.2.1 Collisions élastiques

Dans ce type de collisions, il y’a seulement déviation des particules de leur position initiale
avec échange de la quantité de mouvement et d’énergie cinétique, laissant les états d’énergie
internes inchangés. La figure 1 représente une collision entre un électron et une molécule
neutre AB.

&

Figure 1.1 : Collision élastique électron-neutre

Il faut noter que les particules lourdes échangent trés facilement leur énergie par collisions
élastiques ; Ce n’est pas le cas lors de la collision d’un électron et d’une particule lourde. Un

électron devra subir des milliers de collisions élastiques pour perdre son énergie.

Les collisions élastiques jouent un rdle essentiel dans les phénomenes de transport
(conductivité électrique, diffusion), alors il est utile de montrer quelques paramétres de

collisions dans ce qui suit.

I1.2.1.1 Parametres de collision

I1.2.1.1.1 Section efficace de collision

Le paramétre fondamental qui caractérise une collision est sa section efficace o (vg), OU Vg
est la vitesse relative entre les particules avant la collision. Pour déterminer la section

efficace d’une collision, nous considérons la figure suivante (2):
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Figure 11.2 : Schéma relatif a la notion de section efficace [3]

Soit un flux de particules (I' = nv) de masse m, de densité n, incidents avec une vitesse
fixe v sur une plaquette. La plaquette est prise pour une cible d’épaisseur dx et de surface A
placée transversalement aux faisceaux de particules incidentes. Soit dn le nombre de
particules diffusées pendant un intervalle de temps dt dans la plaquette. 1l y’a dn réactions/sec
dans cette plaquette.

Si la densité des particules (atomes, molécules) dans le volume d’épaisseur dx est ng et si
chaque particule présente une surface o pour la réaction considérée, il y’a une aire effective
de (ng A dx)c qui peut intercepter le flux. Si a chaque collision il y’a une réaction qui produit

un changement d’une propriété, le nombre de ces réactions est donné par :

ngAadx

dn = nT = nngcdx II.1

La quantité o est appelée section efficace différentielle de collision élastique. Il faut bien
noter que la notion de section efficace ne s’applique pas seulement a la diffusion élastique
mais aussi a d’autres phénomenes.

Pour une simple explication de o, si les particules incidentes et cibles sont assimilées par
approximations des spheres dures, a des boules rigides de rayons respectifs rl et r2, la
collision a lieu si la distance entre leurs centres est inférieure ou égale a la somme de leurs

rayons (rl+r2). La section efficace de collision sera alors :

o1, =m(r1+712)? 1.2

46



Chapitre 11 Mécanismes physico-chimigues dans un réacteur de plasma froid et modéles numérigues

Nous remarquons d’aprés I’équation 2 que o est alors indépendante de la vitesse et correspond

a la surface de la base d’un cylindre.

La section efficace différentielle o est égale a la section efficace de transfert de la quantité de
mouvement o,,[3]. Si on considere une interaction entre un électron et un atome, on peut

calculer o,,, comme suit :
om=m(rl+712)2=~nr} 1.3

On néglige le rayon de I’¢électron par rapport au rayon de I’atome qui est égale

approximativement & 10%cm [3]. Donc o, ~ 3 x 10~ 16¢m?2.

Si on multiplie chaque terme de I’égalité de I’équation (1) par v (terme de vitesse), on obtient

une équation similaire pour le flux de particules comme suit :

dr = —I‘ngadx I1.4

Cette équation admet pour solution :
r= r0(1—e_7) 1.5

-X
Avec Tyez estle flux entré en collision.
+¢ Les collisions élastiques peuvent étre de type électron-électron (e-e), électron-ion (e-
i), ion-ion (i-i) ou particules chargées-neutres :
e Les collisions (e-e), (e-i), (i-i) sont soumises aux lois de I’interaction coulombienne

entre les charges. Elles agissent a longue distance. Nous ne traiterons pas ce cas dans cette

thése

e Les collisions particules chargées- neutres sont des interactions a courte distance. Elles

ont lieu entre les particules de masses différentes et le transfert de I’énergie entre les électrons

. , m .
et les particules lourdes dépend du rapport We (m; = m,), avec m;: masse des ions et
L

m,,: masse des neutres.

e Par contre pour les collisions ion-neutre, I’échange d’énergie entre ces particules est

tres efficace a cause des masses voisines.
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I1.2.1.1.2 Le libre parcours moyen

Le libre parcours moyen est la distance parcourue par la particule sans faire de collisions.

D’apres I’équation 2, le libre parcours moyen de I’interaction considérée est :

1
A=—— 11.6
ngo

On peut déterminer la densité du gaz en appliquant la loi des gaz parfait :
P =ngkgT, 1.7
Avec P : la pression du gaz.

I1.2.1.1.3 Le temps moyen de collision

Le temps moyen de collision est défini par le rapport:

T= 11.8

v

11.2.1.1.4 La fréquence de collision

La fréequence de collision est I’inverse du temps moyen de collision, elle est déterminée
par :

La fréquence de collision est le nombre d’interactions par seconde entre les populations des
particules incidentes et des particules cibles.
Elle peut étre aussi exprimée par le taux constant de collisions (ou la constante de vitesse)

déterminé par :

K = ov 11.10

Ainsi la fréguence de collision peut s’écrire comme suit :

v = ngK II.11

Le libre parcours moyen des particules dans un réacteur plasma dépend de la pression de

travail. Ainsi il permet de nous renseigner sur le  phénomeéne collisionnel ou non collisionnel
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dans la décharge. Une augmentation de la pression a puissance donnée réduit le libre parcours
moyen et augmente la fréquence de collisions des électrons et des ions. Ceci entraine une
réduction des gaines de charge d’espace et une augmentation du volume de plasma. C’est le
passage d’un régime dominé par le couplage d’énergie dans la lueur négative en DC,
chauffage stochastique ou effet de surf en HF a un régime dominé par la colonne positive

dans le volume du plasma.

I1.2.2 Collision inélastiques

Les collisions inélastiques jouent un réle important dans le maintien de la décharge, par la

création des pairs électron- ion, ainsi que dans la création d’espéces chimiques reactives.

Dans les collisions inélastiques entre particules chargées et neutres il n’y a pas seulement
échange de quantité de mouvement et d’énergie cinétique, mais aussi transformation de

I’énergie cinétique en énergie chimique.

On distingue plusieurs types de collisions inélastiques selon la nature des particules et les
énergies qu’elles nécessitent. Dans cette these notre étude se focalise sur les processus faisant
intervenir les particules chargées. Une collision électron-neutre inélastique implique un gain

ou une perte d’énergie par I’électron.

I1.2.2.1 Le processus d’excitation et états métastables

Les états d’excitation d’un atome ou molécule peuvent étre d’origine électronique,
vibrationnelle ou rotationnelle suivant I’énergie nécessaire a |’électron pour passer d’un
niveau a un autre. Il faut signaler dans ce cas que pour les neutres (atomes ou molécules) et
les ions, I’énergie interne de chaque particule est la somme des trois énergies representant
respectivement les énergies d’excitation électronique, vibrationnelle et rotationnelle

déterminées par I’équation 12 :
Ei= Eie+Eiv+Eir 11.12

Ces niveaux d’énergie sont calculés en résolvant les équations aux valeurs propres de la
mécanique gquantique. La conversion de I’énergie cinétique en énergie interne n’est possible
qu’au-dessus d’un certain seuil. Par exemple I’énergie nécessaire pour [I’excitation

électronique doit étre superieure a I’électronvolt [2].
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Les atomes d’un gaz dans leurs états fondamentaux peuvent étre excités par des
collisions ou des radiations vers des états d’énergie plus hauts. Le retour vers I’état
fondamental est dans la plupart du temps accompagné par I’émission d’un rayonnement

comme c’est illustré dans I’équation 13 suivante :
e+A->A"+e—>A+e+ho 1113

ho est I’énergie du photon et ® est sa fréquence en radian. En général, le rayonnement est

dans le visible ou I’ultraviolet [3].

En plus de la production du rayonnement par la désexcitation de niveaux radiatifs, I’impact
des électrons conduit les atomes et également des ions vers des niveaux métastables.
Les niveaux métastables ne peuvent pas émettre un rayonnement hw pour rejoindre un niveau
plus bas. Dans ce cas, les atomes ont tendance a rester dans cet état jusqu’a la production
d’une collision électronique pour libérer I’électron de son niveau excité. La présence des
niveaux métastables dans un plasma est indispensable car cela permet de stocker I’énergie
« interne » et de la transmettre a une autre espéce ou a une surface.

La désexcitation électronique est appelée collision super élastique.
La figure 3 représente les sections efficaces des différents processus d’ionisation, d’excitation

et de collision élastique en fonction de I’énergie dans le cas d’un plasma d’argon.

2 =
10 ¢ Elastic \

Ionization

o (m?)

10°L

Excitation

IU-ZI - a i " o 1
10°% 10 10° 10’ 10

Energy (V)
Figure 11.3 : Section efficace des processus : ionisation, excitation et

collision élastique des électrons dans un gaz d’argon [3]
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Nous remarquons que la section efficace d’excitation suit la section transversale d’ionisation,
sauf qu’elle s’étend vers les basses énergies. L énergie d’excitation de I’atome d’argon est de
I’ordre de 11.50 V.

I1.2.2.2 L’ionisation direct d’'un atome par impact d’électron

Dans ce processus, I’électron incident de vitesse v interagit avec I’électron de valence d’un
atome et lui transfert une partie de son énergie cinétique qui doit étre supérieure ou égale au
potentiel d’ionisation de I’atome ce qui provoque le détachement de I’électron de valence de

I’atome initialement neutre comme c’est représenté sur la figure 4 suivante :

,/'@ o) © |

Figure I1. 4 : Processus d’ionisation d’un atome [4]

’__,.-r'

.-.‘_‘_‘

L’équation de la réaction d’ionisation s’écrit alors :
e+A-2e+ AT I1.14
Pour les molécules, on distingue trois types d’ionisation :

a. L’ionisation simple : elle est représentée sur la figure 5. Sa réaction se traduit par
I’équation suivante :
e+ AB — 2e + AB* 11.15

8]
l"""’
f"‘/ Q-l-
af & ]
§ m=mes 2 /
glectran ¥ 1an
BXCitE g \
malecule O

électran

Figure 11.5 : Processus d’ionisation simple d’une molécule
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b. L’ionisation dissociative : elle est traduite par I’équation 16 :
e+AB > 2e+A+ Bt 11.16
c. L’ionisation dissociative avec formation de paire :

e+AB - e+ A" +Bt 11.17

I1.2.2.2.1 La section efficace d’ionisation

La section efficace d’ionisation de Thomson est donnée par [3] :

(S EASY e s
Gz =T Amey) e\g, ¢ &~ '

0i,=0 e < gy
€ est I’énergie cinétique de I’électron donnée par :

myv

11.19

&;, est le potentiel d’ionisation de I’atome.

La section efficace d’ionisation atteint sa valeur maximale pour & = 2¢;, , dans ce cas on

écrit ;

ot = (o) (2

11.20
4 \47e, eizz>

La fréquence d’ionisation peut étre calculée comme suit :

Uiz = N0,V 11.21

II. 2.2.2.2 La constante de vitesse de collision

La probabilité de I’ionisation est caractérisée par une constante de vitesse de collision

analogue a celle trouvée en cinétique chimique par la relation suivante [5] :
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K=J; f(e) /ane o(e)de 11.22

f (¢) est la fonction de distribution en énergie des électrons (FDEE) donnée par :

f(e) = 2y¢e/n(kT,)3 exp(—e/kT,) 11.23

La constante de vitesse des réactions électron - particule lourde ne dépend que de la FDEE ou
en d’autres termes de I’énergie moyenne des électrons. La temperature du gaz n’a en
particulier aucune influence directe sur ces constantes [5].

La relation 22 dévoile aussi que les constantes de vitesse de réactions et de mécanismes de
transfert d’énergie entre les électrons et les especes lourdes sont obtenues a partir de
I’integrale de recouvrement de la FDEE et des sections efficaces de collision qui sont

données. Ainsi la constante de vitesse pour I’ionisation peut s’écrire [6] :

kiz =< VeOiy > = kO

4
& e 2&;
Avec Z =-=2, k= =
Te €iz? me

A basse température électronique, I’équation 24 peut s’écrire :

1+ 7 exp(—z) I1.24

Te K Eiz

Ou plus simplement :
iz

ki, =~ kizoe T¢  Eqll.26

k;,o est un facteur pré- exponentiel. Pour I’argon k;,, = 5 X 10~ m3/s.
La figure 6 représente le taux constant de collisions des différents processus dans le cas du
plasma d’argon. Nous remarquons d’aprés la figure que chaque processus évolue

exponentiellement avec la température électronique.
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Figure 11.6 : Taux constants des collisions inélastiques

des électrons dans un gaz d’argon [3]

I1.2.2.3 L’ionisation par étape par impact électronique ou Stepwize-ionization

Comme I’énergie moyenne des électrons dans un plasma est en genéral inférieure au
potentiel d’ionisation atomique, par conséquent I’ionisation par impact électronique ne peut se
produire que dans des collisions de haute énergie. Pour cette raison, I’atome doit passer par un
certain nombre d’états excités. Ces transitions a ces états sont causées évidemment par des
collisions avec des électrons. Ce mécanisme d’ionisation d’un atome est appelé ionisation par
étapes. Ce processus est important surtout dans les décharges thermiques. L’équation de la

réaction s’écrit alors :

e+ A* - 2e+ AT 11.27

I1.2.2.4 L’ionisation Penning

Si Iénergie d’excitation d’un atome métastable A" est supérieure au potentiel d’ionisation
d’un autre atome B, leur collision peut conduire a un processus d’ionisation dit ionisation
Penning : en effet, I’atome A se désexcite et transmet son énergie a I’atome B qui perd son
électron de valence et s’ionise. En géneral, la contribution de I’ionisation Penning dans la
génération d’un plasma peut étre significative en preésence de I’espece fortement excitée ou

métastable.
Ainsi I’équation de cette réaction peut s’écrire :

A*+B->A+B*+e 11.28
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Lorsque les especes lourdes interagissent entre elles, formant un ion moléculaire, leur énergie
de liaison peut contribuer dans I’ionisation. Un tel processus est appelé ionisation associative.

Il differe de I’ionisation Penning par la stabilité de I’ion moléculaire :

A*+B->ABT+e 11.29
11.2.2.4.1 Exemple de l'ionisation Penning

Un bon exemple de I’ionisation Penning est celle du mercure [6] :

* +
Hy"+Hy — Hg" +e 1130
Ici I’énergie d’éxcitation du mercure (9.6V) est inférieure au potentiel d’ionisation du

mercure (10.4V), mais plus élevée que le potentiel d’ionisation de la molécule H, [6].
11.2.2.4.2 Exemple de sections efficaces pour I'ionisation Penning des gaz nobles

La section efficace de collision du xénon (Xe) avec les atomes d’hélium métastables d’énergie

d’excitation 19.8 eV atteint la valeur de 10 cm?.

La section efficace pour I’ionisation Penning de I’argon (Ar) dont le potentiel d’ionisation est

15.8 eV avec les atomes de néon meétastables d’énergie d’excitation égale a 16.6 eV atteint la

méme valeur de 10™° cm?.

+«+ L’ionisation associative est un processus inverse de la recombinaison dissociative :

AB*+e—> A"+ B I1.31

I1.2.2.5 L’attachement

L’ attachement correspond a un impact d’électron avec un atome électronégatif. Les
atomes du gaz ont tendance a attirer I’électron et deviennent par la suite des ions négatifs.
Les ions négatifs peuvent jouer un role fondamental dans les gaz ionisés électronégatifs. Ils

augmentent leur rigidité en freinant la croissance des avalanches.

L’attachement peut étre :
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Radiatif : L’énergie de I’ion négatif formé lors d’une collision d’attachement est inférieure a
I’énergie de la particule neutre dans son état initial. L’exces d’énergie est libéré sous forme

de photon. La réaction chimique est traduite pat I’équation suivante :

et+A=A" +hw 11.32

Le processus inverse est appelé photo détachement.

Dissociatif : Dans ce cas, I’exces d’énergie libéré peut causer la séparation des deux atomes
d’une méme molécule en atome neutre et ion négatif comme c’est illustré dans la figure 7.
L’equation de la réaction est donnée comme suit :

et+A,=A+A" 11.33

e
Ion

négatif

molecule
" KA

Atome

Figure 11-7 : Attachement dissociatif et formation d’un ion négatif [4]

Le processus inverse est le détachement associatif.

Par collision triple : L exces d’énergie libéré lors d’une collision d’attachement peut étre pris
par une autre particule comme énergie cinétique W, . Ce processus est connu comme «

collision d’attachement a trois corps ». L’équation s’écrit :

e+A+B->A"+(B+W,) .34

Production de pair — ion : Les ions négatifs peuvent étre aussi créés apres une collision d’un
électron avec une molécule. Dans ce cas, la molécule est divisée en deux ions, un ion positif
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et un autre négatif sans qu’il y’ait attachement de I’electron incident. L’équation de la
réaction s’écrit :

e+AB - At +B +e 11.35

Pour les faibles pressions, les attachements radiatifs et dissociatifs sont dominants. Sous

pressions élevées, I’attachement a trois corps est le plus courant.

I1.2.2.6 Le détachement

C’est le processus inverse de I’attachement. Un ion négatif perd son électron supplémentaire.

L’équation de la réaction s’écrit alors comme suit :

e+A” -2+ A 11.36
Les processus de détachement peuvent étre resumés comme suit :

» Photo détachement par absorption de radiations

= Détachement associatif

= Recombinaison des ions atomiques négatifs et positifs pour former une molécule
diatomique neutre par collision a trois corps avec des électrons. Ce processus est tres

probable pour les plasmas a haute pression.

I1.2.2.7 Mécanisme de perte d’électrons

Nous avons vu que le processus d’ionisation est considéré comme source d’électrons et
d’ions positifs, autrement dit comme source de génération de plasma. Contrairement, le
principal mécanisme de perte des particules chargées est le processus de recombinaison. On

distingue trois groupes de mécanismes de recombinaison :
I1.2.2.7.1 Recombinaison électron - ion

Dans ce processus, les collisions entre les particules chargees dans le volume du plasma
conduisent & leurs neutralisations. La recombinaison électron-ion est un processus fortement
exothermique [4]. L’énergie libérée correspond au potentiel d'ionisation et il est donc assez

élevé. 1l existe trois mécanismes de recombinaison électron-ion. On distingue :
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> La recombinaison dissociative électron- ion
Elle est définie par I’équation 37 :

e+AB* > (AB)* > A+B* 1137

C’est le plus rapide mécanisme. Il consiste a la dissociation de I’ion moléculaire et a
I’excitation des produits de dissociation. Ce processus peut étre aussi important dans les gaz
atomiques, ou il y’a formation préliminaire de I’ion moléculaire par le processus de
conversion de I’ion atomique et plus particulierement a haute pression (> 10 Torr). Ce

phénomeéne est présenté dans I’équation 38 suivante :
AT+ A+A-> A+ A 11.38

Pour I’argon, par exemple, on peut écrire I’équation de conversion suivante avec un taux

réaction de 103t cm®/s :
AT+ A+ A > A, + A, 11.39

La conversions des ions poly atomiques comme N, * et O, * & pression élevée conduit
parfois & la formation intermédiaire de diméres comme N4 * et O4 *. Ainsi, la conversion
mentionnée précedemment peut étre essentielle pour la recombinaison dissociative de ces

ions moléculaires de I’air.

Le taux de recombinaison dissociative pour I’équation 37 est en général de I’ordre de

107721076 ™M’/ [4,6 -7].

Un taux si grand décroit lorsque la température électronique croit. Cependant ce processus
ne posséde pas d’énergie d’activation et par conséquent dépend de la température des
électrons T [4,7] et celle du gaz Ty qui n’est pas assez importante. Cette dépendance peut
étre estimée dans la formule semi-empirique suivante [4] :

1

T,

Donc , il faut noter que le taux de recombinaison dépend aussi de I’excitation vibrationnelle

ke (T, T,) o 11.40

de I’ion moléculaire.

Un exemple de recombinaison dissociative est donnée pour le gaz d’argon [4] :
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e+A4,, > A +A4, 141
Dans ce cas k&' = 1077 cm3/s pour T, = 1 eV et T, = 300 K

» Larecombinaison a trois corps électron- ion

En absence des ions moléculaires dans les gaz atomiques, la neutralisation peut étre due a la

recombinaison électron —ion a trois corps définie par les équations 42 et 43 :
et+te+AT oe+ A 11.42
e+At+B->A*+B 11.43
Ce processus peut étre dominant dans un plasma de haute densité et avec une

température électronique basse d’environ 1 eV.

Les électrons sont capturés par des ions pour former des atomes considérablement excites.
L’atome excité est progressivement désactivé par impact électronique ou il descend en
cascade vers les niveaux bas de son orbitale jusqu’a ce qu’il arrive a I’état fondamental par

transition radiative.

> La recombinaison radiative

Ce processus peut avoir lieu dans un plasma de faible densité et en absence de
mécanisme a trois corps. L'énergie de recombinaison peut étre convertie en un rayonnement

dont I’équation est écrite ci-dessous :

e+ At - A" - A+how 11.44

I1.2.2.7.2 Autres mécanismes de pertes d’électrons

Il existe d’autres mécanismes de pertes d’électrons. Ces derniers se perdent a cause de leur
adhérence aux neutres et formation d’ions négatifs en formant le deuxiéme groupe de perte
en volume. C’est le processus d’attachement deja traité. Ces mécanismes sont souvent

responsables de I’équilibre des particules chargées dans les gaz électronégatifs (O, : air).

Bien que les électrons perdus soient dus au processus d’attachement, il faut bien noter que

le réel mécanisme de perte est la collision ion-ion, collision d’un ion négatif avec un ion
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positif. Ce processus signifie une neutralisation mutuelle des ions positifs et négatifs dans les

collisions binaires ou a trois corps.

Le troisiéme groupe de perte d’électron est di a la recombinaison de surface. Ce processus
est important dans les plasmas a basse pression ou le libre parcours moyen des électrons
devient considérable. Les processus de recombinaison en surface sont usuellement limités non
par I’acte élémentaire e-ion, mais par la diffusion des particules vers les parois du reacteur

plasma.

I1.3 Modeles numériques

De nos jours, I’usage du plasma dans la technologie moderne ne cesse de se développer a
une vitesse vertigineuse grace a ses applications aussi diverses que prometteuses.
L’ optimisation des équipements utilisant ces applications reste assez couteuse et difficile a
mettre en ceuvre. En plus I’analyse de certains phénomenes physiques basés sur des
connaissances empiriques restent encore mal compris et inexpliqués ; d’ou la nécessité de

passer par la modélisation afin d’aider a la progression de ces procédés.

Dans ce contexte, plusieurs travaux théoriques sont menés depuis des années développant
ainsi des approches aussi analytiques que numériques pour la description de la décharge
plasma [8-11]. Citons comme exemple la simulation par la méthode de Monte Carlo, le
modeéle fluide, le modele particulaire ou la combinaison de ces modéles appelés modéles
hybrides [12-13].

Dans cette thése nous présentons les modeéles les plus utilisées tels que le modeéle
particulaire et le modéle fluide dont nous nous sommes basees lors de cette étude.

I1.3.1 Equations de base décrivant I’évolution des particules dans un

plasma:

Un plasma peut contenir des électrons, des ions et des neutres (molécules et/ou atomes)
dans leur état fondamental ou excité. Ces particules peuvent transférer leur énergie cinétique
par collisions élastiques et/ou inélastiques contribuant a la perte ou la génération de
nouvelles espéces. Tout cela dépend de la température du gaz. A cet effet, la température

cinétiqgue du gaz plasma correspond a une distribution en énergie des particules. En
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conséquence, la description d’un plasma est basée sur une loi de distribution statistique et
probable des états étudiés [2].

I1.3.1.1 Equation de Boltzmann

Donc pour suivre I’évolution cinétique des particules plasmas, on définit une fonction de
distribution locale f (¥, V,t) pour chague espece de particule (electrons, ions et neutres). Cette

fonction étant la solution de I’équation de Boltzmann [2,14] :

of

P 1d .V lfp V. éfp
LWV f LV f =L 11.45
ot m, ot

vV, est le vecteur vitesse des particules p (electron et /ou ion),

7 est la position,

F, représente les forces extérieures appliquées a la particule p de massem,,

f,(F,V,t) est la fonction de distribution locale de la particule p dans I’espace des phases a
six dimensions (X, Y, z, v,,V,,v,). Elle représente le nombre de particules d’une espece

donnée, située dans un élément de volume élémentaire dr.dv de I’espace des positions 7, et
de I’espace des vitesses v . L’ensemble étant appelé espaces des phases.

I’intégration de la fonction de distribution f (r,V,t) par rapport aux vitesses dans le temps
et I’espace permet d’avoir la densité moyenne des especes présentes dans la décharge n (T,t)

et leurs vitesses relatives Vv (r,t) :

n(?,t):j f(F,v,t)d3 11.46

V(F,t) =2 11.47
f(F,V,1)-d%

< C—y

Epest un terme de collision. Il représente les sources et les pertes en particules de

positionTet de vitesse .
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L’equation de Boltzmann explique que la fonction de distribution f (F,V,t) dans un élément

: of : o=
de volume de I’espace (F,V)varie dans le temps par a_tp et spatialement parv V f ,

représentant le terme de dérive dans I’espace qui traduit la tendance du gaz a relaxer vers un

état d’équilibre.
La variation de la fonction de distribution est causée d’une part par I’action des forces

E
L.V, f

extérieures .V f_,
mp

créées en général par le champ électrique extérieure et d’une autre

part par la création et la disparition des particules sous I’effet des collisions opérés par le
o, . ) \ L : .
termeE. Ce dernier englobe I’hypothese des collisions a deux corps locales et instantanés

ainsi que le nombre de variables considérées dans le terme gauche de I’équation. Cette
expression complexe complique la tdche de résolution de I’équation de Boltzmann qui ne
peut étre analytique. Donc les modeéles numériques sont utiles et primordialement congus pour

sa résolution.

I1.3.1.2 La fonction de distribution de Maxwell-Boltzmann

On dit que la fonction de distribution est en état d’équilibre thermodynamique quand la
solution de I’équation de Boltzmann est indépendante du temps en absence de toute force
extérieure [14]. Dans ce cas, les particules en interaction ne causent aucun changement a la
fonction de distribution avec le temps et il n’existe aucun gradient de densité des particules

dans I’espace.

A cet égard, la solution de [I’équation de Boltzmann correspond a I’équilibre
thermodynamique local et conduit a une fonction de distribution de Maxwell quel que soit le
type de particules considérées, appelée la fonction de Maxwell Boltzmann ou la fonction de

distribution de vitesse maxwellienne déterminée par [2-3,14] :

f(v)—n( m )gex —mv’ 11.48
= "\2mkr) P\ 2kt '

L’état du systéeme est caractérisé uniguement par sa température T et la densités des
diverses particules.
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I1.3.1.2 .a Grandeurs hydrodynamiques
> Vitesse des particules

La figure 7 représente la fonction de distribution maxwellienne en fonction d’une
composante moyenne de vitesse pour deux valeurs de température électronique. Elle traduit
le nombre de particules dans un élément de volume. Nous remarquons que la fonction est une
distribution gaussienne de variance:

kT

<'Ul'2 >:7 11.49

aveci=x,y, z.

La racine carrée de la largeur moyenne de la distribution gaussienne est donc donnée par
I’équation 50 :

1

1 koT\2
< v? >2= <L) 11.50
m

L allure de la courbe de f(v) montre que le facteur exponentiel décroit plus vite lorsque v

croit. Cette courbe atteint son maximum pour une vitesse v,,, considérée comme la vitesse la

plus probable, déterminée comme suit :

Vpp = 11.51

F(v)/n
1.0%10° +
8.0%101f
6.0x101f
4,0%107r

2.0%10r

00 G 0nIe 12x10° LBXIO° ZAXI0F 3.0%10°
v (m/s)

Figure 11.7 : Allure de la fonction de distribution maxwellienne [14]
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La vitesse moyenne se calcule en utilisant la formule 47 et qui donne :

1/2 1/2

8 kT
cos=()" ()" s
T m

On peut définir La vitesse quadratiqgue moyenne en calculant comme suit :

1
< Vins >=Efv2fd3v 11.53

qui donne :

< Vs >= [ I1.54

Il faut noter que les trois valeurs de vitesse trouvées (v,,, <v >, /< vf, > ) sont

1/2
. . kpT . - ,
proportionnelles au terme de variance (%) . Cette vitesse croit avec la température.

Nous constatons que I’on a toujours I’inégalité [2 ,14]:

Vpp < <V > << VZps > 11.55

Ce qui montre la dissymétrie de la distribution des vitesses de Maxwell- Boltzmann par

rapport a son maximum.

» L’énergie moyenne
L’energie cinétiqgue moyenne des électrons est représentée par I’équation suivante :

muv?

<
2

1,1 3
>=n_3fd v my f.(v) =§kBTe 11.56

Cette equation traduit I’équipartition de I’énergie.
> Flux des particules

Le flux des particules T dans une direction n normale a la surface, peut étre calculé en

écrivant :

Fﬁ(r,t)=n<v>=ffv.nd3v 11.57

n est le nombre de particules

< v > est leur vitesse moyenne
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Cette intégrale donne :

» La pression cinétique

La pression cinétique p des particules est déterminée eu utilisant la fonction de

distribution maxwellienne :

p = nkgT 11.59

I1.3.2 Le modéle particulaire

Le modele particulaire appelé aussi particle in — cell Monte Carlo (PIC-MC) est tres
largement utilisé dans la simulation des décharges plasmas [15-23]. Il est basé sur une
description microscopique du transport des électrons et des ions. Les particules du plasma
sont traitées individuellement a chaque instant. Les équations sont considérées statiquement
en fixant des nombres aléatoires dont les densités de probabilités dépendent des sections
efficaces. L’instant, la nature de la collision ainsi que la trajectoire de la particule aprés
impact sont bien déterminés. Cette approche ne nécessite pas de simplifications sur la
fonction de distribution des électrons et des ions, mais avec un systeme d’équations
raisonnables, les résultats obtenus sont assurés et trés précis par rapport a d’autres approches
[24].

11.3.3 Le modele fluide

Le modeéle fluide a également occupé un grand espace dans la simulation des déecharges
plasmas [25-31]. Il permet la description du phénomene de transport des différentes
composantes de plasma en considérant ces derniéres comme des grandeurs macroscopiques.
Le modele fluide est basé sur les équations du transport pour les particules. Elles sont

obtenues en prenant les trois premiers moments de I’équation microscopique de Boltzmann
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qui correspondent aux grandeurs physiques caractéristiques du plasma (densité, quantité de

mouvement, pression cinétique, flux d’eénergie thermique,...).
I1.3.3.1 Equations de transport du plasma
I1.3.3.1.1 L’équation de continuité pour les électrons et les ions

Cette équation représente I’équation de conservation de la masse. Elle est de la forme [3] :

2—T+€r(n W) = G-L 11.60

net V représentent respectivement la densité et la vitesse des especes. Le produit (n -V) est

le flux de dérive et de diffusion.

G est un terme de génération ou de gain des espéces du plasma
L est un terme de perte des especes du plasma.

(G —L) désigne le terme de collision (sources) au sein du plasma.
11.3.3.1.2 L’équation de transfert de la quantité de mouvement

En multipliant les termes de I’équation 60 par (mv) et en intégrant dans I’espace des
vitesses, nous obtenons le deuxieme moment qui correspond a I’équation de transfert de la

quantité de mouvement :

_ av
+mm(@V,)v +V,p—nF = (nm —) 11.61
at coll

onmv
ot

Dans cette équation les termes n et m sont respectivement la densité et la masse
macroscopiques des particules.

P est la force de pression en la supposant isotrope (p = nkgT)

v . i : . Lo s
(nm a—';) représente la force de friction qui dans un gaz faiblement ionisé se réduit a la
coll

force de frottement sur les neutres
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F représente les différentes forces extérieures appliquées au systeme qui sont en général les
forces électriques et magnétiques. En ne considérant que la force due au champ électrique,

I’équation 61 s’écrit :

onm v
ot

+V.(nmvv)+V.p =-eEn -nmvo, 11.62

v, est la fréquence de collision élastique avec la particule.

En supposant que le gaz est presque isotrope (hypothese des petites perturbations), on peut en
negligeant des infiniment petits d’ordre supérieur ignorer le terme quadratique V,(nm v v)

et supposer que la pression est un scalaire, ainsi en régime stationnaire, I’équation 62 se reduit

a un terme de dérive et un terme de diffusion. Son expression s’écrit alors :
n,v,=I,=sgn(q,)«,En, —D_ Vn_  11.63
I, est le flux de dérive et diffusion

V.
4, est un coefficient de mobilité défini par : Ep =7

mv,

L’indice p représente les particules mises en jeu (électrons, ions - positifs ou négatifs-,
métastables)

sgn(q,) est le signe accordé au flux de derive. Il est négatif si les particules sont des électrons

ou des ions négatifs, positif s’ils sont des ions positifs.

kgT p
e

D, est le coefficient de diffusion des électrons, donneé par la relation : Up

Le rapport des deux coefficients (diffusion et mobilité) pour les électrons donne la relation

d’Einstein suivante :
De _ kgTe
He

11.64

U, , D, sont respectivement les coefficients de mobilité et diffusion électroniques

11.3.3.1.3 L’équation de I'énergie pour les électrons

Elle est donnée comme suit [3] :
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0 3
a(gp) +V.§(pv) +pV.v+V.q ——(—p)

Avec p = nkT , la pression cinétique ; g = —xVT, le flux de chaleur ou k- est la conductivité
thermique.

Si on écrit :
3 yz . 24
Ep = EkTe est I’énergie moyenne de I’électron.

g est donnée par: q = _gneDevge

E est le champ électrique

Cette équation peut également s’écrire [26-27] :

a —
Nee + V. e — s 11 .66
ot e
Avec :
r.—-—2ns..E 2D, v(n,s) 11.67
’ 3 3
e}
S..—=—el,.E —> n.N_k,Az, 11.68

j=1

I, estleflux d’énergie
S,. estleterme source d’énergie, représente le gain d’énergie des €lectrons par chauffage

dd au champ électrique et la perte de leur énergie due aux collisions.

Ag; estI’énergie gagneée ou perdue Durant les collisions inélastiques

kj est le taux de réaction.

11.3.3.1.4 Equation de poisson

La fonction de distribution des particules chargées (électrons, ions) dépend du champ
électrique extérieur d’ou nécessité de coupler avec le systeme I’équation de poisson définie

comme suit :

- e
VE=-AV=—(-n;) .69
0
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Le modele composé par les équations cinétiques des particules couplées avec I’équation de

poisson est un modele auto - cohérent.

I1.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté brievement les différents types de collisions
élastiques et plus précisément les collisions inélastiques. Cette étude a permis de connaitre
les parametres importants de collisions comme la section efficace, le libre parcours moyen et
le taux de réaction qui sont des parametres nécessaires dans la simulation. Nous avons
également dévoilé les approches les plus répandues ainsi que le systéeme d’équations
indispensables a la modélisation par I’approche fluide.

Nous devons retenir que I’initiation a la modélisation des décharges plasmas requiert la
compréhension des différents modéles et essentiellement le calcul des grandeurs
hydrodynamiques lesquels servent comme données utiles dans les conditions aux limites et

initiales afin d’aboutir a la convergence du programme mis en ceuvre.

Enfin notons que la simulation des décharges plasmas et la précision des algorithmes de
résolution exigent une bonne compréhension de la physique des plasmas ainsi que la mise au

point du systeme d’équations et des parametres de contréle.
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Chapitre 111 Modéle de transport en régime stationnaire d’une micro-décharge

I1.1 Introduction

L’etude théorique des caractéristiques d’un plasma froid de laboratoire est possible par
simulation. Pour cela, il est nécessaire d’établir le bon modéle qui tient compte de
I’interaction des différents paramétres qui sont a I’origine de ce plasma. Dans ce chapitre,
nous presentons les résultats issus de la simulation d’une décharge continue a haute pression
entre deux électrodes planes et paralléles, dans le cas d’un plasma d’Hélium. Ce chapitre est
une suite du travail de magister [1] ou nous allons étudier I’effet de la variation de la distance
inter-électrode et de la pression sur I’évolution du champ électrique et du potentiel plasma au
sein de la decharge. Nous allons tout d’abord décrire la méthode numérique utilisée pour la
résolution du systeme d’équations regissant le phénomeéne de transport dans le plasma. Les
équations utilisées sont les trois premiers moments de I’équation de Boltzmann avec
I’approximation de deérive et diffusion. Le modele est unidimensionnel, il est établi en

langage Fortran.

II1.2 Présentation du modele Fluide

Notre modele est simple. Il est basé sur les suppositions suivantes :

1. Dans la décharge, nous nous basons sur un seul processus d’ionisation direct de

I’atome d’Hélium, représenté par I’équation suivante :

e+H, > H +2  1lI.1

Cette réaction est choisie pour décrire le comportement électrique des décharges

microscopiques dans I’hélium..

L’énergie de seuil pour le processus d’ionisation direct des atomes d’hélium étant de 24.58
eV.

2. Ladistribution en énergie des électrons est maxwellienne.
3. Latempérature des ions (particules lourdes), est prise égale a celle du gaz
4. Nous négligeons I’effet de I’émission secondaire (pas d’effet d’impact sur les

électrodes).
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I11.2.1 Modéele numérique

Le systeme d’équation utilisé est celui traité dans le chapitre Il. 1l se résume comme suit :

e L’équation de continuité pour les électrons (11.60) devient:

on,
ot

+§(ne-179) = kinN, 1. 2

e L’équation de continuité pour les ions (11.60) s’écrit :

e L’équation de transfert de la quantité de mouvement avec approximation dérive-

diffusion pour les électrons et les ions respectivement (11.63) devient:

n.v :_e/’leEne_De Vne .4

e e

Nn,v, =ex, EN, — D, VN, 1.5

—_— —

Ou ki, Ny, n., ny, v, vi, u, #4,D,, D; sont respectivement le coefficient de la réaction

e
d’ionisation, le nombre d’atomes d’Hélium, les densités électronique (e) et ionique (i), les
coefficients de mobilité électronique et ionique, les coefficients de diffusion électronique et
ionique.

Ce systéme est couplé avec I’équation de poisson donnée dans le chapitre 11 (équationll.60).

II11.2.2 Les données de base

Le modeéle fluide appliqué aux décharges plasmas, décrivant le transport des électrons et
des ions par les trois premiers moments de I’équation de Boltamann (traités dans le chapitre
Il et représentés par les équations citées ci-dessus), necessite la détermination des coefficients
de transports et des taux des différentes réactions. Ces coefficients dépendent en général de la
fonction de distribution en énergie des électrons. Ils se calculent & partir des sections efficaces

de collision par la résolution de I’équation de Boltzmann.
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Les données de base tels que les coefficients de diffusion, les coefficients de mobilité et
les coefficients de reaction pour les espéces chargées sont donc indispensables pour la

simulation.

Si dans le modele fluide, on ne considére pas I’équation d’énergie, Les coefficients de
mobilité électronique et ionique e et | sont en général fonction du champ électrique local

réduit E/Ng. lls se calculent en général a partir des mesures expérimentales [2-3].

G.J.M. Hagelaar et al [4] ont développé un code numérique “BOLSIG+” ou « BE solver »

qui permet le calcul des coefficients de transport des électrons et les taux de réactions.

Dans le cas de ce modéle simple, nous avons considéré le cas des mobilités électronique

He et ionique p; constantes. Elles sont inspirées de la littérature [5].

Nous avons calculé le coefficient de diffusion électronique De, en se basant sur la relation

d’Einstein déja donnée dans le chapitre 11 (équation 11.64) [6].

Le coefficient de diffusion des ions est calculé a partir de la formule suivante :

KT
D = -9 4 116

e

Par ailleurs, pour des raisons de commodité, les propriétés de transport du plasma sont

données en termes de coefficient de diffusion et mobilité réduits par le calcul suivant [5] :

760
D, = D x—- 1.7

760
#K:M'KXT 111.8

Avec k= (ion ou électron).
Ou D =5.026x10">m?/set u’ = 1.482x 107*m?/V.s pour I'hélium HS

Et D), =1.737 x 10~1 (T—

2 — -1..2
17406)m /S etllk =—-1.132X 107" m /V_s pour les

électrons. La température T, est en Kelvins.
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Afin de pouvoir valider nos résultats, nous avons utilisé le tableau suivant issu de la

littérature [5] :

Parameétres d’entrée micro discharge en DC
Gaz He pur
Pression du gaz 300 -600 Torr
Température du gaz 393 K
Distance inter-électrodes 160-320 zm
Potentiel -300, 300 V

Tableau 111.1 : Paramétres importants dans la simulation

Lagéométrie considérée danslasimulation est présentée sur lafigure 1.

Cathode Plasma Anode

« i 1

= L (um) —

Figure 111.1 : Géométrie du micro- réacteur modélisé [7]

Elle est constituée de deux électrodes planes et paralleles dont la distance est de I’ordre de
quelques centaines de micrometres, entre lesquelles régne un plasma d’hélium sous une
pression allant de 300 a 600 Torr. La cathode est alimentée avec une tension continue variant
entre -300 et 300V.

I11.2.3 Conditions aux limites

L'ensemble des équations décrit précédemment a été résolu avec les conditions aux

limites suivantes:
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Le potentiel au niveau de I’anode est nul (V=0)
Le potentiel au niveau de la cathode est égale a -300V (ou 300V).
Au niveau des électrodes (x=0, x=d), La densité des électrons est prise égale a 0.
I11.2.4 Conditions initiales
Pour les conditions initiales que nous avons considérées :
A I’instant initial, t=0, les densités des charges initiales sont :

Ne=MN;= Ny = 10" cm™3
Le potentiel est nul :

V=0

II1.2.5 Traitement numérique des équations du plasma

Le systeme d’équations cité ci-dessus (2-3-4-5) avec I’équation de poisson peut s’écrire sous

la forme :
. an,
Div(—D,Vn, + n u,VV) + Frl Se 111.9
. on;
Dlv(—DiVni - niuiVV) + E = Si 111.10
AV = _L 11.11
€o
Avec p = lel(n; —n.)
et Se = Si = NeV;

Le systeme d’équations citées ci- dessus (9-10-11) est composé d’équations différentielles a
dérivées partielles. Ce systeme est non linéaire. De ce fait, nous avons choisi une discrétisation
par la méthode des volumes finis avec un schéma numérique en amont. Le maillage de la

géométrie est monodimensionnel divisé en N segments ou N mailles de centre X, et de

longeur L. Chaque maille a une taille AX, = Xy1/2- X ka/2- Les indices demi-entiers désignent
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les interfaces de la maille avec les mailles voisines représentées par les indices k+1 et k-1,

comme c’est présenté par le schéma suivant (figure2) :

AX
Axk*1 k AXkJrl

A\ 4

Ne ,N;, v —r—
ka—1/2 ka+1/2

Figure 111.2 : maillage 1D du micro-récteur

La discrétisation spatiale par les volumes finis consiste a intégrer chaque équation dans un

volume fini typique.
I11.2.5.1 Discrétisation des équations de continuité

e Ladiscrétisation de I’équation de continuité pour les électrons donne :
t+At t+At t+At
Akne,k = Ak+1ne,k+1 + Ak_lne,k_l + Se 11.12

Ou  Ax Ax+1, A1 sont des coefficients qui dépendent des coefficients de diffusion et de

mobilité ainsi que du potentiel V obtenus comme suit :

t .t
AL = Pe + e 1 Yk Vk]+d Pe
P> 12 > AXpera, 2 “k_1/2
t t
_ 2 [ M —Mc a A Xk
e d At
2 *k—1/2
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t t
Ak L = De — 42 i Vk+1 _Vk
-+ e
ka+:I/2 2 dxk+:|/2
t t
Ak 1 :L_F/J i Vk _Vk—l
— e
t
Nn_, AX
S, = —=K_"¥ 4 KN nLAx,
At

e L’équation de continuité pour les ions est traitée de la méme facon que pour les

électrons.

I11.2.5.2 Discrétisation de I’ équation de poisson

e Ladiscrétisation de I’équation de poisson donne:
t+At t+At t+At
Aka = Ak+1vk+1 + Akflkal + Si 1 13

La discrétisation du systéeme d’équations permet d’obtenir une matrice triangulaire dont la
résolution se fait grace a I’algorithme de Thomas.
La méthode numeérique basée sur un schéema implicit, a permis la convergence du

programme pour des pas de temps de At=10"s.
II1.2.6 Résultats et Discussion

Dans cette section, nous présentons les résultats obtenus dans une décharge continue pour
une température du gaz égale a 393 K et pour une haute pression allant de 300 jusqu’a 600

Torr.

Les premiers résultats étaient acquis dans le travail de Magister [1] dans un mélange de
gaz d’Hélium hydrogéné avec un pourcentage de 5% d’hydrogene. Cette simulation a éeté

réalisée en considérant une dimension, pour une pression de 200 Torr et une température du
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gaz égale a 300K dans un espace inter-électrodes de 350 um. Les coefficients de diffusion et

de mobilité ont été pris de la littérature [8]. Le potentiel appliqué a la cathode étant de -250V

La figure 3 montre respectivement I’évolution spatiale de la densité électronique et du
profil du champ électrique [1]. Nous remarquons sur la figure 3(a) I’existence de la gaine de

charge d’espace ou la densité des électrons est nulle.

Dans la lueur négative, la densité électronique a une valeur maximale de 0.9x10*° cm™. La
colonne positive n’existe pas. Nous remarquons d’apres la figure 3(b) que le champ électrique
est intense au niveau de la gaine avec une valeur maximale de I’ordre du 10* V/cm. Ces
résultats sont comparés avec ceux trouvés dans la littérature, représentés sur la figure 3(c).

Ils ont été obtenus par simulation de la décharge d’argon par la méthode particulaire PIC-

MCC a basse pression.

Nous remarquons également que la colonne positive n’existe pas. La valeur du champ
électrique dans la littérature est 10 fois supérieure a celle trouvée par notre simulation, parce
que nous avons négligé I’effet de I’émission secondaire et par conséquent [I’ionisation est
faible.

Comme extension de ce travail et afin de bien comprendre les phénomenes physico-
chimiques gouvernant dans les décharges a haute pressions, nous avons eétudie
numériquement I’effet de la variation de la distance inter-électrodes et de la pression du gaz

sur I’évolution des caractéristiques de la décharge.
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Figure 111.3 : (a)- Evolution spatiale des électrons, (b)- Profil du champ électrique [1] dans un
plasma d’hélium hydrogéné (5%) pour p=200 Torr , d=0.035cm, VV=-250 V en régime continu ;
(c)- Résultats de la simulation de PIC-MCC d’une décharge luminescente de I’A;, avec p=0.02

Torr, V=300V , d=2cm et y=0.2 [9].

Dans cette étude, la simulation de la décharge continue est réalisée pour un gaz d’hélium

pur, entretenu entre deux électrodes planes et paralleles dont la distance varie entre 160 et

320 pm.
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[11.2.6.1 Effetdela distance inter-électrodes sur la variation de la densité électronique

La figure 4 montre le profil de la densité électronique pour différentes valeurs de I’espace
inter-électrodes : 160, 240 et 320 um.
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Figure 111.4 : Distribution spatiale des particules chargées pour trois
valeurs de I’espace inter-électrodes : d=160um, d=240um, d=320um

L’allure montre que la densité électronique atteint sa valeur maximale de I’ordre de
10*cm™ dans le cceur du plasma. Dans la gaine cathodique, les électrons sont repoussés vers
la colonne positive par le champ électrique créé dans les gaines. Nous remarquons également
que la longueur de la colonne positive est affectée par la distance inter-electrodes. En effet
elle augmente avec I’augmentation de la distance. Si on continue a diminuer I’écart entre les
deux électrodes en respectant toujours la loi de Paschen en faisant accroitre la pression du
gaz, la colonne positive va disparaitre et la décharge continue serait alors maintenue par la
lueur négative. C’est le principe des micro-décharges dans les applications industrielles
notamment dans la fabrication des écrans d’affichage appliquées pour la génération de la
lumiere. X.Yuan et Raja [5] ont simulé une décharge capacitive radio fréquence a haute
pression (HPG : high pressure discharge) de I’hélium pur par un modele fluide. Ils ont étudié
numeriquement a une dimension la variation de la distance inter-électrode a pression fixe 600

Torr. Les résultats trouvés dans la figure 5 d’apres Yuan et al confirment une augmentation
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relativement faible du nombre d’électrons maximale au centre de la décharge en fonction des

trois valeurs de I’espace entre les électrodes, mais ce nombre reste toujours au voisinage de

10™em’. Ils ont également prouvé que I’augmentation de la distance inter-électrodes affecte

I’augmentation de la longueur de la colonne positive.
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Figure 111.5: Variation de la distance inter-électrode

d’une déchare de He pur a pression fixe p=600Torr,

f=13.56Mhz [5]

Par ailleurs, la simulation de Salabas [10] a abouti aux mémes caractéristiques de la

décharge malgré la différence des conditions de travail. Notre simulation concerne les micro

décharges alors que celle de de Salabas traite le cas des macro décharges. Sur la figure 6,

nous remarquons que la densité électronique est de I’ordre de 10'° cm™ et elle s’étale du coté

de I’électrode (cathode) alimenté par la tension radiofréquence .
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Figure 111.6 : Variation de la distance inter-électrode d’une décharge

de H, pur a pression fixe p=0.5Torr, f=13.56Mhz [7]

I11.2.6.2 Effet de la distance inter-électrodes sur I’évolution du potentiel plasma

La figure 7 illustre I’évolution du potentiel plasma en fonction de I’espace inter-électrodes

pour deux cas a et b suivant les conditions aux limites:
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Figure 111.7 : Profil du potentiel plasma pour trois valeurs de I’espace inter-électrodes :
d=160pm, d=240um, d=320pm dans deux cas : a- V=-300V, b- V=300V et p=600Torr

Dans le cas a, nous avons pris comme condition aux limites pour le potentiel appliqué -300V

et pour le cas b, une valeur positive differente égale a 300V. Dans les deux cas et quelle que
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soit la valeur de la tension d’entrée choisie, Nous remarquons bien que le potentiel plasma
diminue avec I’élévation de I’espace inter-électrodes dans la région plasma. Pour le cas (b), la
valeur maximale est d’environ 460V pour une distance de 160 um, et elle est de 410 V pour
d=320 pm.

Salabas [10] a également simulé une décharge capacitive (13.56 Mhz) d’hydrogéne par un
modele fluide a basse pression, de I’ordre de 0.5 Torr et une tension maximale de 200 V.
L’etude numeérique de la variation du potentiel en fonction de la distance inter-électrode a

donné le profil axial présenté dans la figure 8 ci-dessous :
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Figure 111.8 : Profil du potentiel plasma pour trois valeurs de
I’espace inter-électrodes : d=2.4cm, d=3.2cm, d=6.4cm pour
p=0.5 Torr et V=200V [10].

La valeur du potentiel plasma dans ce cas est d’environ 60 V. Nous remarquons que le
potentiel plasma diminue d’environ 60 V a 40V lorsque la distance inter-électrodes croit de

2.4cm a 6.4cm dans le centre de la décharge.

I11.2.6.3 Effet de distance inter-électrodes sur I’évolution du champ électrique

La figure 10 représente la variation du champ électrique interne en fonction de la distance
inter-électrode. Cette figure montre une augmentation de I’espace inter-électrodes qui est de
I’ordre du micrometre. La valeur maximale du champ électrique est atteinte au niveau des

gaines. Elle est de I’ordre du Kv/cm (=12500V/cm). Cette valeur est typiquement supérieure a
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celle dans les décharges basse pression (environ 0.5kV/cm) [5]. En outre les régions des

gaines diminuent et la décharge dans ce cas est maintenue par I’effet de la colonne positive.
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Figure 111.9 : Profil du champ électrique pour trois valeurs de I’espace inter-
électrodes : d=160um, d=240um, d=320um pour p=600Torr

La figure 10 montre la variation du champ électrique axial réduit en fonction de la variation
de I’espace inter-électrodes prise de la littérature [10]. La aussi nous remarquons I’élévation

de la longueur de la colonne positive due a I’accroissement de la distance inter-électrodes.
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Figure 111.10 : Profil du champ électrique axial pour
trois valeurs de I’espace inter-électrodes: d=2.4cm,
d=3.2cm, d=6.4cm pour p= 0.5 Torr et V=200V [7]
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I11.2.6.4 Effet de la pression du gaz sur I'évolution du potentiel électrique

Nous avons simulé I’effet de la variation de la pression du gaz de 300 a 600 Torr sur le
potentiel et le champ électrique. Sur la figure 10, nous distinguons la relation entre la

variation de la pression et I’évolution du potentiel plasma dans I’espace inter-électrodes.
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Figure 111.11: Profil du potentiel plasma pour trois valeurs de la pression du gaz: p=300 Torr,
p= 450 Torr, p= 600 Torr dans deux cas : a- V=300V,b- V=-300V et d=240 um

Nous remarquons dans le cas (a) que le potentiel plasma diminue d’environ de 1000 V a
410 V si la pression du gaz augmente de 300 a 600 Torr. Ceci est d0 a I’augmentation de la

densite plasma sous I’effet de la pression.

I11.2.6.5 Effet de la pression du gaz sur I'évolution du champ électrique

La figure 12 montre I’effet de la pression sur I’évolution spatiale du champ électrique. Le
profil présente une augmentation du champ électrique au niveau des gaines de charge
d’espace. La valeur maximale est approximativement 20kV/cm pour une pression de 300

Torr. L’épaisseur des gaines dans ce cas s’élargit et la longueur de la colonne positive se

réduit.
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Figure 111.12 : Profil du champ électrique pour trois valeurs de la
pression du gaz : p=300 Torr, p=450 Torr, p=600 Torr avec d=240 pum

II1.3 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les résultats issus de la modélisation de la décharge
électrique de I’hélium a haute pression dans un espace inter-électrodes de I’ordre du
micromeétre. Les équations du plasma ont été discrétisées par la méthode des volumes finis. La
résolution du systeme différentiel a dérivés partielles acquis a été accomplie par I’algorithme

de Thomas ecrit en langage Fortran.

Afin de valider nos résultats, nous avons opté pour la comparaison avec la littérature. Ces

résultats ont fait preuve d’une similitude évidente de notre modéle du point de vue qualitatif.

Cette simulation nous a permis de faire une étude paramétrique des propriétés électriques
du plasma, tels que la densité, le potentiel et le champ électrique. Les résultats obtenus
indiquent I’augmentation de la densité électronique pour une augmentation de la distance
inter-électrodes. Par contre le potentiel plasma diminue et la colonne positive s’élargit
lorsque la pression augmente.

La tache accomplie s’avére délicate car le manque de données de base et la non maitrise
d’une méthode numérique adéquate pour modéliser en multi dimension les phénomeénes
physico-chimiques risquent d’aboutir & une divergence du programme. A cet effet, le recours
a un logiciel performant devient une nécessite absolue.
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Chapitre IV Simulation d’une microdécharge a cathode creuse par le logiciel Comsol

IV.1 Introduction

Les décharges radiofréquences peuvent générer des plasmas hors équilibre
thermodynamiques stables sans streamer ou filamentation, dans des cavités de I’ordre du
submillimétrique a haute pression comme celles en DC. Dans ce travail, nous allons présenter
une étude numérique d’une micro-décharge d’un gaz d’argon créé a haute pression. Le but de
notre travail est de pouvoir simuler et prévoir les propriétés physiques et chimiques qui se
produisent dans la microcathode creuse (MHCD) et de comparer ses caractéristiques et ses
performances en RF haute pression a celles en DC. Pour cela, nous commencons par décrire
le modele physique et chimique en présentant le systéme d’équations gouvernant. Par la
suite, nous présenterons les résultats de notre simulation par [’utilisation du logiciel
multiphysics Comsol [1] a haute pression puis nous terminerons par une conclusion.

IV.2 Présentation du modele

IV.2.1 Description de la géométrie du microréacteur

La géométrie du microréacteur plasma que nous avons considéré dans cette these est
présentée ci-dessous dans la figurel. Elle est inspirée du modele proposé par Schoenbach et
al [2-3] dans le but de pouvoir générer un microplasma stable et diffus a pression

Figure IV.1 : Géométrie du microréacteur [2-3]
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atmosphérique dans de petites dimensions. Avec les conditions de travail a haute pression,
Cette structure a permis de produire une lumiére excimere trés efficace en régime continue
(DC) ou pulsé [4-5]. Par la suite ce modele géométrique a été traité par plusieurs chercheurs a
travers des études expérimentales, analytiques et numériques en DC [6-15]. Peu d’études
ont été menées sur les micro-decharges en radiofréquence (RF) [16-18] et en particulier avec
cette structure [19-20]. Cependant certains phénoménes physico-chimiques restent encore

mal expliqués.

La configuration MHCD est un systeme multicouche ouvert composé de deux couches
métalliques en molybdéne (Mp) de 150 micromeétres d’épaisseur, separées par un isolant en
alumine ( Al,O3 ) de 250 microns d’épaisseur. Un trou de 400 microns de diameétre est percé
a travers cette structure multicouche. La figure 2 représente une coupe transversale du
microréacteur ou on peut voir le trou cylindrique percé avec ses directions axiales (Z) et
radiale (R).

Figure 1.2 : Coupe transversale du microréacteur [19]

Les couches metalliques de la structure sont reliées a un générateur RF basé sur une
conception de faible puissance, en général inférieure a 50W [19-20, 21-23]. Le transfert de
puissance RF au plasma est assuré par un circuit d’accord externe. La cathode est reliée a la
source RF et I’anode a la masse comme dans les décharges a faible pression.

Comme la simulation est bidimensionnelle, nous avons la géomeétrie plane représentée
par la figure 3 ci-dessous. Cette géomeétrie est redessinée en se servant de la boite d’outils de
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« Model Builder » du logiciel Comsol par I'utilisation de la fenétre « Geometry » avec les
dimensions prévues. L’axe horizontal correspond a la direction axiale Z, noté par X sur le
schéma du maillage et I’axe verticale correspond a la direction radiale R, noté par Y.

A X

La direction radiale

La direction axiale

Figure IV. 3 : Géométrie plane du micoréacteur

Le maillage de la structure est défini en utilisant la fenétre « Mesch ». La figure 4
représente la geométrie dessinée par le biais du logiciel « Comsol » avec le maillage réalisé.
Dans le cas de cette etude, il est de type extrafin avec un total de 2612 éléments.
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Figure 1V.4 : Géométrie d’une microcathode avec maillage [24]
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Dans un premier temps, la simulation est effectuée pour une pression de 100 Torr et une
tension Vs égale a 150V, dans un espace de 400 micromeétres, assurant un produit pxd égale

a4 Torr.cm.

1V.2.2 Le modele chimique

Les différentes réactions chimiques prises en considération dans ce modéle sont la
réaction élastique, I’excitation, la réaction super-élastique, I’ionisation directe, I’ionisation par
étape, I’ionisation penning, quenching des métastables. Elles sont résumees dans le tableau

lsuivant [1]:

Taux de
Reactions Formules Type energie saction
1 e+Ar => e+Ar Elastique 0 k;
2 e+Ar => e+Ar Excitation 11.50 k,
3 e+Ar => e+Ar Super elastique -11.50 ks
4 e+Ar => 2e+Ar+ lonisation directe 15.8 Ky
5 e+Ar => 2e+Ar" lonisation Step wise 442 ks
6 Ar +Ar'=>e+Ar+Ar"  lonisation Penning - Ke
7 Ar'+Ar = Ar+Ar Quenching des métastables - ks

Tableau V.1 : Différentes réactions prises en considération dans la simulation [1]
1V.2.3 Le modele physique

Le modele fluide utilisé est basé sur les trois premiers moments de I’équation de
Boltzmann. Les espéces considérés dans ce travail sont les ions (A), les métastables (A, ) et
les électrons (e). Le systéme d’équations gouverné par ce modele est constitué donc par
I’équation de continuité pour les trois especes, déja donnée dans le chapitre 11 (11.60),
I’équation de transfert de la quantité de mouvement avec approximation dérive et diffusion
(11.63) et I’équation d’énergie pour les électrons (11.66). Ces trois équations sont couplées

avec I’équation de poisson (11.69). Ce systeme d’équations s’écrit alors :

> L’équation de continuité , I’équation 11.60 devient [24] :
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Chapitre 1V
z . ane — — 2
Pour les électrons : o +V(n,-v,) = Kk,nn, +knn.+kns
- anl — — 2
Pour les ions : S +V(n, -V.) =k,nn, +knn.+kgn:

n. —2kgn? —k,n.N

an* — —
Pour les métastables: +V(n.-%.) =k,n,N, —kgn n. —kgn,

» Pour I'équation de la quantité de mouvement, et par approximation de dérive et

[1.63 pour les électrons et les ions

diffusion, nous obtenons d’apres I’équation

respectivement :

IL=—eu.En,.— D, VR

I =eEny — DV,
Pour les métastables, on ne considere que le terme de diffusion dans I’équation 11.63
I, =nv, =-D.Vn,

Ou n., v. et D.sont respectivement la densité ; la vitesse et le coefficient de diffusion du

métastable.
» L'équation pour I’énergie (équation 11.66)
Mefe L 9(r,.) =S5,
ot ’ ’
» Léquation de poisson (équation 11.69)

R . e
VE = —V.e€,)VV = - (n; —n,)
0
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IV.2.4 Conditions aux limites

La condition aux limites pour le flux électronique au niveau des parois (électrodes ou

diélectrique) est donnée par [1]:

1

nl—éz Ve,thNe —Z]/I (Fi.n) 1v.1
2

7; est le coefficient de I’émission secondaire.

Vo est la vitesse thermique des électrons donnée dans le chapitre 11 (11.52) et déterminée

k T

v = 8‘3—6
e,th m

e

[ est le flux des ions sur les parois

par :

Par ailleurs, le potentiel electrique doit satisfaire les conditions suivantes:
V =0 & I’électrode connectée a la masse
V =V,rsin2nft al’électrode alimentée

avec: f =13.56 Mhz et V., =150V.
IV.2.5 Les conditions initiales

Pour les conditions initiales que nous avons considérées afin de satisfaire la convergence du

programme :
A I’instant initial, t=0, les densités des charges initiales sont :
Ne=N;= Ny = 1013 m3
Le potentiel est nul :
V=20
Et la température électronique est de :

T, = T,y = 4eV
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IV.3 Traitement numérique

Le modele que nous avons utilisé pour étudier la MHCD en RF est baseé sur la solution des
équations de transport des électrons, des ions et des métastables, couplées avec I'équation de
poisson.

Comme la géométrie de notre modele est composée de trois parties : cathode, diélectrique
et anode, avec un creux cylindrique a I’intérieur, et comme la simulation est bidimensionnelle
comprenant des équations non linéaires, différentielles a dérivés partielles (EDP) et couplées
avec I’emploi de sept processus chimiques, le traitement numerique s’avere délicat et long.
Pour cela, nous avons utilisé le logiciel commercial mutiphysics « Comsol ». C’est un outil
de simulation puissant car il peut traiter plusieurs physiques. En effet il comprend un certain
nombre de modules qui peuvent étre couplés entre eux. Par exemple, on couple le module
plasma avec le module transfert de chaleur. [l permet aussi de faire le maillage d’une a trois
dimensions. Il est doté d’une bibliographie riche de données. Il est aussi a base d’éléments
finis pour la discrétisation du probleme EDP dépendant du temps comme il permet de
résoudre plus facilement le systeme non linéaire par un solveur robuste Newton en un temps
court. Nous avons effectué notre simulation par ce logiciel a I’aide des processeurs Intel,
Core (TM) 2 Duo CPU, 2.93GHz, 2.94 GHz, disponibles au niveau de notre laboratoire LMI.

Dans le module plasma, « Comsol » dispose de différents modeles de réacteurs plasmas et
leurs régimes de fonctionnement, sans oublier les modéles numériques incorporés comme le
modele fluide ainsi que la cinétique des gaz. La tache que doit accomplir I’utilisateur du
logiciel est de savoir dessiner la geométrie, choisir le module et les réactions chimiques
nécessaire ainsi que I’optimisation d’un maillage adéquat et le bon choix des conditions aux
limites et initiales. Cependant la mauvaise conception du maillage et le mauvais choix des
conditions aux limites et initiales peuvent ralentir la convergence du programme et mener

jusgu’a sa divergence.

IV.4 Résultats et Discussion

Les résultats de notre simulation de la décharge d’argon dans la microcathode creuse en
régime RF, pour une température de gaz de 300 K a haute pression sont analysés dans cette
section. Nous présentons dans un premier temps les propriétés de la décharge pour une

pression de 100 Torr en I’absence de I’émission secondaire d’électrons par la cathode. Par la
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suite, nous traiterons I’effet d’un coefficient d’émission secondaire non nul et nous
terminerons I’étude par I’analyse de I’effet de la pression du gaz sur les propriétés de la
MHCD.

IV.4.1 Evolution de la densité électronique et du courant dans la micro

cathode creuse au cours du temps de la simulation

Ces résultats obtenus pour une décharge radiofréquence du gaz Ar, sont présentés pour

une pression p=100 Torr. L effet de I’émission secondaire est négligeable.

Pour plus de commodité, nous utiliserons le terme «cathode» pour décrire I'électrode

alimentée par la tension RF et «anode» pour decrire celle reliée a la masse.

La distribution de la densité des électrons dans la MHCD pour différents instants de la
simulation (t=0.44; 0.66; 2.65; 6.10 and 7.58 ps) est présentée sur la figures 5.

Dans les cas (a) a (e), le profil de la densité des électrons est observé entre la cathode et le
diélectrique tout le long de la ligne centrale de la décharge, a I’intérieur de la cathode
creuse. Une forme annulaire avec un diamétre de 2ooum et une densité maximale de
4.47x10"/m® apparait & I’intérieur du centre du trou dans la figure 5(a) & t=0.44 ps. Dans ce
cas, I’épaisseur de la gaine aupres de la cathode est égale approximativement a la moitié de
la dimension du rayon du creux (100um). Cette forme évolue dans le temps et une seconde
région de plasma apparait a I’extérieur de la cathode creuse observée dans les figures 5(c) a
5(e).

Dans tous les cas, nous remarquons un confinement des électrons dans le centre du trou avec
un prolongement axial qui atteint le coté arriére de la surface de la cathode et aussi la région
de I’anode [24].
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Figure IV.5 : Contour de la densité des électrons dans la MHCD pour t =: (a) 0.44us ;
(b) 0.66s ; (c) 2.65 us; (d) 6.10us and (e) 7.58s [24]

Il est donc important de noter que dans la figure 5(e), la micro- décharge est caractérisée

par trois régions ou zones de plasma separées :

a. Une zone a haute densité d’électrons, situee a I’extérieur du creux atteint une
valeur de 1.7x10"/m?

b. Une deuxieme région se situe au milieu du creux avec une densité maximale de
1.3x10%/m?

c. La troisieme région se trouve a I’intérieur du creux au niveau de I’anode. Elle

présente une faible densité électronique.

% larépartition des électrons dans la MHCD est non uniforme au niveau des électrodes
et du diélectrique. En effet, sur la figure 6 , nous remarquons qu’au niveau de la cathode
existe une région complétement vide d’électrons entre le cceur du plasma et la surface de
I’électrode indiquant I’existence d’une gaine de charge d’espace considérable ou régne un
champ électrique. Par contre, au niveau du diélectrique, nous observons que la gaine de

charge d’espace est moins importante devant le diametre du trou.
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0OD0DO0 e

Figure 1V.6 : Contour de la densité des électrons dans la
MHCD montrant la répartition non uniforme des électrons
dans la MHCD

Lazzaroni et al [14] ont trouvé que la densité des électrons varie de 6x10**/m®a 30 Torr
jusqu’a 8x10™/m* & 150 Torr, dans une décharge continue anormale de I’argon, avec les
conditions opératoires de courant et de tension respectivement 1mA et 250V. Par contre, ils
ont trouvé dans le régime auto-impulsionnel que la densité des électrons a 150 Torr atteint la
valeur de 4x10%/m* dans la méme configuration géométrique utilisée dans notre modéle.

De méme, Kothnur et al [25] ont trouvé dans leur simulation, une densité maximale
d’électrons de I’ordre de 10°%/m*® pour une gamme de pression allant de 300 & 1000 Torr et
un courant variant de 0.38 mA a 0.5 mA dans le régime anormal d’une décharge d’Hélium en
DC comme nous le voyons sur la figure 7.

De méme, Deconinch et al [12] ont trouvé une densité électronique de Iordre de 10°m™ .
Cette densité croit avec le courant pour une pression fixe de 50 Torr.

La densité élevée des électrons obtenue dans la littérature indique que la fiabilité des
dispositifs des décharges a courant continu est limitée par le courant et la tension appliqués
en raison de la température élevée des gaz et de la pulvérisation cathodique [20]. En effet
une augmentation du courant est due grace une croissance du nombre d’électrons émis de la

surface de la cathode et non pas par une augmentation de la densité de courant [26].
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Figure 1V.7 : Contour de la densité des électrons dans la MHCD (unités
en m™) dans le cas d’une décharge d’hélium continue avec y; = 0.105 pour
les ions et vy« = 0.115 pour les métastables pour :a) 1= 0.38 mA , b) I= 2.7
mA et p=300Torr, ¢) I =0.5mA et p=1000Torr [25]

La figure 8 illustre I’évolution du courant d’électrons dans la MHCD pour différents
instants de la simulation (t= 0.44; 0.66; 2.65; 6.10 and 7.58 ps) :
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Figure 1V. 8: Contour du courant dans la MHCD pour différents instants de la simulation :
(a) t= 0.44ps (b) t=0.66ps; (c) t= 2.65 ps; (d) t=6.10ps; (e) t=7.58 us [24]
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Ce courant est comparé a la densité électronique présentée sur la figure 5. Il est
important de noter que la transition de I’état (a) vers I’état (c) sur la figure 5 néecessite un
intervalle de temps de 2.21 ps. 1l correspond a la transition du régime anormal, lorsque le
courant varie entre 0.01 et 0.08 mA (figure 8 (a-b) ou la décharge est confinée dans la région
creuse, au régime normal, ou la valeur du courant peut atteindre 1 mA, observe sur la figure
8 (c).

Les cas (d) et (e) représentent également le régime normal dont le courant varie entre 2 mA et
9.60 mA. Sur la figure 8(c), nous remarquons que le courant varie entre 0.1 mA et 1 mA.

Cette phase existe entre deux régimes stables présentés par les cas (a) et (d).

IV.4.2 Etude de l'évolution axiale des électrons dans la microcathode
creuse

La figure 9 représente la distribution de la densité des électrons dans la position axiale
(suivant I’axe x) du creux cylindrique. Nous observons evidemment les deux pics liés aux
régimes anormal et normal a trois instants différents de la simulation. Le pic le plus élevé
dans le régime anormal est d’environ 1.3x10'°/m*. Le pic le plus élevé correspondant au

régime normal est de I’ordre de 1.7x10'%/m?.

Un troisiéme pic apparait dans la région de I'anode. Il est d0 a la diffusion des électrons

résiduels vers I’anode.
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Figure 1V.9 : Distribution axiale des électrons dans le régime anormal
et normal [24]
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La figure 10 illustre I'évolution axiale de la densité électronique dans la cavité de la
MHCD, entre les électrodes, a différents instants de simulation. C’est le méme profil que
celui sur la figure 9. Le profil de la figure 10 (a), tracée a 0,44 us, montre un confinement des
électrons dans le creux cylindrique, avec un pic d'environ 4,5x10’m. Par la suite, la densité
des électrons augmente par I’effet de cathode creuse et atteint une valeur maximale de
5x10'm™ 4 0,66 ps (figure 10 (b)).

A ce moment, un second pic commencé a apparaitre a l'extérieur de la cathode. Ce pic
augmente et devient égale a celui dans le trou at = 6.10 ps (figures 10 (c) et 10 (d)) et puis

supérieure aprés1.46 ys.

La population des électrons a haute énergie ainsi générée est accelérée par le champ électrique
de la gaine. Un troisiéme pic apparait dans la région de I'anode, comme c’est présenté sur la
figure 5 ainsi que les figures 10 (c) - (f).
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Figure I1V.10: Evolution de la densité axiale des électrons dans la cathode creuse pour

différents instants : a-t=0.44us; b- t=0.66ps; c- t=2.65us; d- t= 5.58us; e- t=6.10us et
f=7.58ps [24]

104



Chapitre IV Simulation d’une microdécharge a cathode creuse par le logiciel Comsol

IV.4.3 Etude de I'évolution des especes excitées et chargées dans la

microcathode creuse

Le profil de la densité des différentes espéces (excitées, ions et électrons) est présenté
suivant la position radiale (y = 400 um) de la cavité creuse de la MHCD, au niveau des
deux cathodes opposées C1 et C2 (x = 100 um). Il en serait de méme pour les résultats qui
suivent. Ce profil est illustré sur la figure 11. Nous remarquons d’apres cette figure que la
densité des atomes d'argon excités produits au centre de la décharge avec un maximum
de 1.35 x 102°m~3 est plus élevée que celle des particules chargées. La densité des électrons
et des ions sont égales dans le centre du creux assurant la quasi-neutralité. Seulement au
niveau des deux cathodes opposées, on remarque que la densité des ions est légérement
supérieure a celle des électrons qui est pratiqguement nulle, ce qui veut dire que les électrons
sont repoussés vers le centre de la décharge grace au champ électrique radial dont nous

parlerons dans ce qui suit.
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Figure 1V.11: Profil de densité des espéces excitées ( Ar*), des ions (Ar?)
et électrons dans la MHCD [24]

En outre, deux bosses symétriques par rapport au centre du trou des especes excitées sont
observées dans les gaines, montrant ainsi la production importante de ces espéces a
I'intérieur de ces régions grace a I’excitation des atomes d’argon par impact électronique. Des

résultats typiques ont été obtenus pour des densités métastables d’hélium par la référence [25]
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et de xénon par [26], montrant la localisation maximale de ces especes pres de la cathode

comme on le voit sur la figure 12 suivante :

peak
3,510 ¢m?

Figure 1V.12 : contour de densité des métastables : (a) - He pour 1= 0.38 mA,
p =300Torr avec y;=0.105 et y~»=0.115; (b) - X¢* pour 1= 0.2 mA, p=100 Torr,
avec y=0.002 et y~=0.005 ; T4= 300 K dans la MHCD en DC [25-26]

IV.4.4 Etude de I'évolution des différents processus physico-chimiques

dans la microcathode creuse
1V.4.4 .1 Processus d’ionisation directe et par étapes

Nous avons tracé, sur la figure 13, les taux des différentes réactions prises en
considération par le logiciel représentées dans le tableau 1. Nous avons remarqué que notre
simulation de la MHCD montre que l'ionisation directe avec une énergie seuil de 15.80 eV
(Tableaul) est beaucoup plus importante que tous les autres processus considérés. Elle se
déroule uniquement au niveau des gaines, avec un taux maximal de I’ordre de 4.3x10"%cms’
! Par ailleurs, Le processus d'ionisation par étapes (stepwise ionisation ou ionisation des
métastables) existe seulement dans le centre de la décharge avec un taux maximal de
0.48x10"cm™>s™. 1l faut noter que I’ionisation des atomes excités (stepwise) par impact
électronique ne peut avoir lieu qu'avec un grand nombre d'électrons [27] qui sont dans notre
cas localisés au centre du creux comme I’indique la figure 5(e). Ce processus établi avec une
énergie seuil de 4.46 eV, ne nécessite pas des électrons énergétiques. Son maximum

représente environ 11% de celui de l'ionisation directe.
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Figure 1V.13: Profil des taux de différentes réactions dans la MHCD [24]

Pitchford et Boeuf ont constaté que la contribution de l'ionisation par étapes est
significative. D’aprés la figure 14, elle atteint un maximum de 0.6x10%%cm3s, alors que
Iionisation directe a un taux maximal de 3.7 x10%%cms™. Ils confirment que la contribution
de la réaction d’ionisation par étape est de 10 a 20% de l'ionisation totale a 100 Torr dans le

centre de la MHCD en courant continu [26].

Direct
peak
3. T-10=0
cm~— s-1
)
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Figure 1V.14 : lonisation directe et par étapes dans un gaz de Xénon pour 1= 0.2 mA,
p=100 Torr, avec yi=0.002 et y~=0.005 ; T,= 300 K dans la MHCD en DC [26]
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Ces deux processus contribuent fortement a la génération des especes chargées dans la
MHCD.

1V.4.4.2 Processus d’excitation et d’ionisation Penning

Les profils des taux d’excitation directe par impact électronique et de I'ionisation
Penning sont représentés également sur la figure 13. Nous remarquons que ces deux
mécanismes existent dans tout I'espace du creux de la MHCD . Le profil du taux de la réaction
d’excitation présente trois maximums dont deux sont au niveau des deux cathodes opposées
avec un taux maximal d’environ 2.5x10"cm™s™. Par contre, au centre de la décharge, cette
excitation est peu efficace. Ce résultat s’explique par le fait que les électrons perdent leur
énergie au niveau des cathodes opposées pendant leur parcours de la cathode vers le centre du
plasma. Le taux maximal de I’ionisation Penning est de 1.1 x 10" cm™s™ au centre du creux.
Les résultats obtenus a cet effet sont en accord avec le fait que la densité des especes excitees
est maximale au centre de la décharge (figure 11). Ce mécanisme contribue également a la

production des especes chargées et ainsi au maintien de la décharge.

1V.4.4 .3 Quenching des métastables

Le taux de la réaction quenching (figure 11) est en réalité peu significatif. Nous pouvons

constater ceci sur la figure suivante (15):
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Figure 1V.15:; Taux de la reaction quenching dans la MHCD
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Le mécanisme quenching , ( appelé également perte des métastables par les atomes neutres du
gaz d’argon), est négligeable par rapport aux autres processus traités auparavant. Il se situe
surtout au centre de la décharge ou il y’a autant d’espéces excitées. Les métastables qui
étaient des réactifs dans la phase initiale sont perdus ce qui explique la présence d’un taux

négatif.

IV.4.5 Effet du coefficient de I'émission secondaire sur I'évolution des

électrons et leur température électronique dans la microcathode creuse

Aprés avoir étudié les caractéristiques de la micro décharge en négligeant I’émission
d’électrons secondaires par la cathode, nous traitons dans cette partie I’effet du coefficient de
cette émission en considérant trois valeurs (0, 0.035 et 0.07) du coefficient d’émission

secondaire vi.
a- Densité et température électroniques

Le résultat de la simulation est illustré sur la figure 16 en termes de densité et de
température électroniques. Dans la microcathode creuse par exemple, nous remarquons que
la densité des électrons augmente légérement de 1,1 x 10*° /m® & 1,7 x 10" /m* dans le centre
de la décharge lorsque yi augmente de zéro a 0,07. Ces valeurs sont inférieures a celles

obtenues dans le la littérature citée ci-dessus dans le cas de la MHCD en mode continu.
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Figure 1V.16: Effets du coefficient de I’émission secondaire sur la
variation de la densité et de la température électronique [24]
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Yoou-bin Guo et al [16] ont confirmé que les microplasmas, pulsés et en régime continu,
nécessitent une trés haute tension pour leur maintien avec des courants treés faibles (5 mA
pour le courant continu et 25 mA pour le pulsé). En outre, une tension supérieure a 400 V
pour ces deux régimes peut causer I’arc et ainsi détruire la structure de la cathode, méme avec
une résistance ballast électrique de 200 Q et de puissance 50W. Cette confirmation montre
I’effet negatif de la forte émission secondaire des électrons due au bombardement de la

cathode par les ions et les métastables.

En Radiofréquence, le maintien de la décharge peut exister sans I’émission des électrons
secondaires : Le plasma se caractérise par I’oscillation des gaines, ce qui donne la possibilité
d'un effet pendulaire a basse tension. Ceci conduit au confinement des électrons dans le centre
de la MHCD. Mahony et al [20] ont proposé trois modes d’échauffement possibles des
électrons, dans un mélange néon-argon en RF : stochastique, ohmique et le mode y. En effet
ils prouvent que la puissance RF pourrait généerer un plasma plus stable que celui pulsé ou en
continu avec des tensions de maintien basses, grace a la haute fréquence qui stabilise le

plasma [16].

La multiplication des électrons par I’émission secondaire conduit & une augmentation de
leur température, qui varie entre 10 V pour yi = 0 et 54 V pour yi = 0,07 (figure 16) au niveau
de la cathode. Dans le centre de la décharge, la valeur de la temperature des électrons est
d'environ 1 V. Cette basse température est généralement acquise dans les plasmas a basse
pression. Les plasmas radiofréquences sont donc congus pour l'activation du gaz et le dépot
des couches minces [16, 28].

b- Meécanismes

La contribution des différentes interactions qui ont lieu dans le gaz de la MHCD en RF
pour yi = 0,07 a 100 Torr est illustrée sur la figure 17. Nous remarquons que l'ionisation
directe domine largement dans les régions des gaines et existe méme au centre de la
décharge. Les mécanismes Penning et stepwise présentent un taux plus grand que celui
pour yi = 0. En plus, le processus d'excitation contribue plus fortement pour yi = 0,07
surtout au centre du creux de la MHCD. Ces phénomenes sont dus a I’exces des
électrons participant aux différents mécanismes, et a I’augmentation de leur énergie par

I’effet de I’émission secondaire.
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Figure IV.17 : Taux de réaction pour yi = 0,07 & 100 Torr [24]

IV.4.6 Mécanisme de chauffage des électrons dans la microcathode creuse

Pour mieux comprendre le mécanisme se produisant dans la MHCD en RF, la figure 18
montre les profils du champ électrique et du taux d”ionisation a quatre instants du cycle
RF.

Sur la figure 18 (a), le champ électrique a une valeur maximale d’environ 2,4 x 10°V.m™
pour un coefficient de I’émission secondaire égal a zéro (0) pendant la demi-période du
cycle RF. Dans ce cas, la largeur de la gaine est d'environ 150 um. Cette valeur est
considérable devant le rayon du creux cylindrique (200um). Ainsi, nous pouvons conclure
gue le champ électrique radial a un rdle majeur dans le comportement des particules chargées.
Les électrons sont accélérés vers le centre de la décharge (anode virtuelle) grace a ce champ

radial en ayant une énergie cinétique suffisante pour faire des collisions inélastiques.

En outre, la valeur du champ électriqgue augmente légerement pour un coefficient
d'émission secondaire égal a 0,07 comme le montre la figure 18 (b). La valeur maximale est
d’environ 2,6 x 10°v.m™. Cette faible différence produit un changement remarquable du
taux d’ionisation. En effet, La figure 18 (c) montre un taux d'ionisation régissant dans la
région des gaines pour wt = 7w et yi = 0, atteignant la valeur maximale de I’ordre de

4.3x10%cm>s2,
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Figure 1V.18: Profil du champ électrique et du taux d’ionisation pour - (a) et(c): yi=0,

-(b) et (d) ; vi = 0.07 durant les quatre instants du cycle RF [24]1.

Sur la figure 18 (d), cette valeur s’éléve pour atteindre un maximum de 4.8x10*cm™s™ dans

la gaine et affecte méme le centre de la décharge. Le mécanisme de chauffage des électrons

est donc realisé par la combinaison de I’oscillation des électrons due au champ électrique

radial et par I'effet pendulaire des électrons entre les deux cathodes opposees dans une

décharge a cathode creuse. Par conséquent une forte densité de plasma peut étre acquise a

faible tension.

IV.4.7 Etude numérique du potentiel électrique dans la micro cathode

creuse

La figure 19 présente I’évolution du potentiel dans la cavité de la MHCD a différents

instants de la simulation (0.42 s, 0.44ps , 0.58 s, 1.17us, 3.09us et 6.10 ps).
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t=3.091

Figure 1V.19 : Potentiel électrique dans la MHCD pour différents instants : t =:
(a) 0.42pus; (b) 0.44ps; (c) 0.58 us; (d) 1.17us; (e) 3.09us et (f) 6.10 us [28].

Le potentiel électrique axial apparait alternativement sur la figure 19 (a) dans la cavité
creuse, entre le diélectrique et les deux électrodes, ou I'épaisseur de la région de charge
d'espace est supeérieure au rayon du trou. Dans les cas (b) et(c), I’évolution du potentiel est
devenu radiale a l'intérieur et a I'extérieur de la région creuse et les gaines commencent a
apparaitre. L'augmentation radiale du potentiel électrique entraine une réduction des gaines a
I'intérieur du trou et en dehors de la surface de la cathode et I’est également a I'anode (d).

Dans les cas (e-f), il est clair que le potentiel électrique chute dans les régions des gaines.

1V.4.8 Effet de la pression sur I'évolution axiale et radiale de la densité des

électrons

Nous nous intéressons dans cette partie a I’effet de la pression du gaz sur la distribution
axiale et radiale de la densité électronique. Pour cela, nous avons considéré six valeurs de la
pression comprises entre 50 et 100 Torr, ce qui permet le fonctionnement de la décharge pour

un produit pxd compris entre 2 et 4 Torr.cm.
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La figure 20 représente la variation de la densité électronique axiale et radiale pour
différentes valeurs de pression avec vyi = 0.07. Nous remarquons, d’apres ces courbes que
plus la pression augmente, la densité calculée des électrons augmente. Elle passe de
1x10"m™ & p = 50 Torr pour un régime normal jusqu’a 2x10"m™ & p=100 Torr (Figure 20

3

-a), comme elle passe de 1.69x10®m= & p=50 Torr pour le régime anormal jusqu’a

1.52x10"m™ & p = 100 Torr (Figure 20-b).
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Figure 1V.20: Effet de la pression sur la distribution axiale et radiale de la densité
électronique : (a) distribution axiale (b) distribution radiale [24].

Il faut noter que sur la figure 20 (b), nous observons que la densité électronique occupe un
volume plus grand dans le cceur du plasma lorsque la pression augmente, et par conséquent
les régions des gaines se resserrent et leur épaisseur diminue comme c’est schématisé sur la
figure 21 (a). Cette décroissance est due au fait que plus la pression augmente, plus le libre
parcours moyen des électrons est faible entrainant ainsi un taux d’ionisation plus important
qui nécessite un espace important dans le volume du plasma. Nos résultats ont été confirmés

par des résultats expérimentaux dans la littérature, présentés par la figure 21(b) [30].
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Figure IV.21: Evolution de I’épaisseur de la gaine en fonction de la pression du gaz :
(a)- RF (Ar pur), p=100 Torr, K=300K; (b) - Ar (80 %)-He (20 %), V=220 V, I=8 mA ,
p= (0.5~20 kPa), K=700K [30].

IV.4.9 Effet de la pression sur I'évolution radiale de la température

électronique

Nous avons déja vu dans le paragraphe précédent que la densité électronique croit avec la
pression du gaz au centre de la décharge, par contre la température électronique est une
fonction décroissante de la pression. Sur la figure 22, la température électronique augmente
dans les régions des gaines en passant d’une valeur de 15 V a la pression de 50 Torr jusqu’a
la valeur de 54 V a la pression de 100 Torr et diminue dans le centre de la décharge en
passant d’une valeur de 3V ap =50 Torr jusqu’a 1V a p = 100 Torr.

Ce phénomeéne peut s’expliquer par le fait que le taux d’ionisation augmente avec la pression
du gaz, les électrons ayant subi beaucoup de collisions avec les atomes neutres du gaz ont
tendance a perdre une énergie importante lors de leur retour au cceur du plasma et arrivent au

centre de la décharge avec une faible énergie.
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Figure I\V.22: Effet de la pression sur I’évolution radiale de la

température électronique [24].

I1V.4.10 Etude numérique des parameétres physiques dans la micro cathode

creuse en prenant en considération le maillage de la zone diélectrique

Nous abordons, dans ce paragraphe les résultats de la simulation par Comsol, de

I’évolution des parametres physiques du plasma (densité - potentiel et champ électrique)

dans la microdécharge d’argon étudiée, en prenant en considération le maillage de la zone

diélectrique. Nous discuterons I’effet des parametres technologique, tels que la pression, la

tension d’alimentation et la température du gaz sur ces parametres.

La figure 23 présente le maillage de la méme géométrie étudiée en prenant en plus en

considération le maillage de la zone diélectrique.
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Figure 1V.23 : Géométrie de la MHCD avec maillage de la

zone diélectrique [28].

Nous avons considéré un maillage trés fin dans les régions plasma et grossier dans la
zone diélectrique sauf qu’il est raffiné a la limite de la région creuse. Le nombre d’éléments
consideérés étant de 2876 éléments. Nous avons dans un premier temps considéré I’évolution
des parameétres physiques dans la MHCD dans le cas d’un signal RF de 150V et 13.56 MHz
avec une pression de gaz de 100 Torr et une température de 300 K.

1V.4.10.1 Etude de I'évolution de la densité électronique

La figure 24 présente le contour de la densité électronique avec et sans maillage de la zone
diélectrique dans la structure MHCD. Nous remarquons une légere différence de la densité
des électrons dans les trois régions entre les deux figures (a) et (b) (Cathode - Anode -

Extérieur de la cathode), cependant elle est toujours de I’ordre de 10*°m=.

La diminution de
la densité des électrons observée sur la figure b est due a la diffusion des charges électriques

et leur accumulation sur la surface du diélectrique.
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"

Figure 1V.24 : contour de la densité électronique : (a) sans maillage
de la zone D; (b) avec et sans maillage de la zone D, dans la
structure MHCD pour V= 150V, p= 100Torr, K=300K
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1V.4.10.2 Etude de I'évolution du potentiel et du champ électrique

La figure 25 présente le contour du potentiel électrique dans la MHCD a deux instants de la

simulation.

A 29 098 t=6-19,.,l.S

Figure 1V.25: Contour du potentiel électrique dans la MHCD : a- t=0.44 ps, b- t=7.59us
avec maillage de la zone D a p=100 Torr , V=150 V et T;=300K
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Le potentiel plasma apparait au début de la simulation a t=0.44 ps avec une valeur
maximale d’environ 25 V dans le centre du creux de la MHCD. A la fin de la simulation
correspondant a t=7.59us, le potentiel plasma s’étend jusqu’a la surface extérieure de la
cathode ainsi qu’au niveau de I’anode avec une valeur constante de 40 V. Les régions des
gaines apparaissent également dans les trois zones (cathode - anode - surface extérieure).
Nous remarquons également qu’au niveau du diélectrique, le potentiel de surface atteint une

valeur variante entre 20 et 25 V, ce qui n’était pas le cas sur la figure 19.

La figure 26 correspond au profil du potentiel plasma dans la direction radiale, depuis le

centre de la décharge (rayon de la cavité), pendant les quatre instants du cycle RF.

Sur les figures 26(a) et 26 (b), nous remarquons une forte augmentation du potentiel (140
V) observé au niveau de I'électrode (cathode) C et la région du diélectrique D. La gaine ne
peut pas étre détectée a proximité de la cathode a I’instant t égal a zéro. Tandis qu’au niveau
de I’anode A, Le potentiel décroit jusqu’a la valeur nulle. La, nous pouvons voir clairement
la région de la gaine avec une épaisseur égale approximativement a 150 um, schématisée
sur la figure 26(c). Ce phénomene s’inverse pendant la demi-période du cycle RF (wt =
m). Cette différence de potentiel dans les deux régions (cathode (ou anode) - diélectrique)
est liée a la physique différente dans ces deux régions. En effet, le paramétre responsable du
déplacement des électrons est le champ électrique instantané dont nous traiterons dans le

paragraphe suivant.
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Figure 1V.26 : Profil du potentiel électrique dans les trois régions : (a) cathode, (b)
diélectrique, (c) anode a quatre instants du cycle RF pour P= 100 Torr, 13.56 MHz [28]
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La figure 27 montre le contour du champ électrique radial et axial ainsi que le profil du

champ électrique a quatre instants du cycle RF.
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Figure 1VV.27: champ électrique pour yi = 0.07 : (a) radial, (b) axial, (c) durant les quatre
instants du cycle RF , avec maillage de la zone diélectrique pour P=100 Torr et Vrf =150 V

D’apres cette figure, le champ électrique est radiale au niveau des cathodes opposées avec une
valeur maximale supérieure & 1.5 x10°V/m, présentée par les figures 27(a) et 27(c) dans la
demi-période du cycle RF. La gaine de charge d’espace peut atteindre dans ce cas une
épaisseur de 150 um. La largeur de gaine trouveée dans la littérature est de 200 um pour

une excitation RF a pression atmospheérique [29].

Un champ axial faible existe seulement au niveau du diélectrique avec une valeur négligeable
par rapport au champ radial, de I’ordre de 1.14 x10°V//m comme il existe sur la face extérieure
de la cathode avec une valeur intense de I’ordre de 17 000 kV/m. ces résultats ont été

confirmes par les références [10, 14].

1V.4.10.3 Influence de la tension Vrf sur I’évolution du potentiel plasma

Nous avons étudié I'influence de la tension RF et la pression du gaz sur I'évolution du

potentiel plasma. La figure 28 illustre cet effet pour différentes valeurs de la tension V¢
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(90, 100, 150,175, 200 V). Le potentiel croit de 27 V jusqu’a 48 V quand Vs varie de 90 V

a 200 V. Cette augmentation entraine une diminution de I’épaisseur des gaines.
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Figure 1V.28 : Profil du potentiel électrique radial dans la MHCD
pour différentes valeurs du voltage avec p= 100Torr [28].

Nous avons comparé nos résultats avec ceux trouvés dans la littérature [18]. En effet, la
figure 29 présente la variation spatio- temporelle du potentiel plasma pour deux valeurs du
diamétre du creux cylindrique. Nous remarquons bien que cette tension augmente avec la
tension de decharge V; et les gaines de charge d’espace diminuent ainsi le diametre du trou
n’a aucune influence sur cette variation. La diminution de I’épaisseur de la gaine avec la

tension Vs est en accord avec la nature ionisante de la gaine [8,14].
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Figure 1V.29: Distribution spatio-temporelle du potentiel électrique en fonction de

la tension de déchrge Vs avec: (a) un espace de 500 pum, (b) 100 um [18]
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1V.4.10.4 Influence de la pression du gaz sur I’évolution du potentiel plasma

La figure 30 représente la répartition moyenne dans le temps du potentiel plasma a
différentes valeurs de pression, en prenant en considération I’effet de I’émission secondaire
ayant pour coefficient y;= 0,07. Sur la figure 30, nous observons que le potentiel plasma
diminue avec l'augmentation de la pression au centre du plasma. Il passe de 60 V pour p=50
Torr @ 35 V pour p= 100Torr. Nous remarquons qu’il n’y a aucun effet de I’émission

secondaire dans ce cas.
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Figure 1VV.30 : Distribution spatio-temporelle du potentiel plasma

pour différentes valeurs de pression avec ¥;= 0,07 [28]

1V.4.10.5 Influence de la température du gaz sur I’évolution du potentiel, de la densité et

de la température électroniques

Dans I’industrie de plasma, il est indispensable de contréler de nombreux parametres qui
peuvent affecter les caractéristiques électriques de la décharge et qui sont : la pression du gaz,
la tension, la fréquence et méme la géométrie. En plus, la température du gaz reste la clé qui
peut influencer sur les propriétés de la décharge tels que la densité, le champ électrique, le

courant et la méme I’épaisseur de la charge d'espace.

Pour ce faire, nous avons considéré dans notre simulation par le logiciel « Comsol »,
trois valeurs de température du gaz Tg égale a 300 K, 400 K et 500 K, dans la microcathode

creuse en mode RF et pour une pression p égale a100 torr, la tension Vs étant égale a 220V.

122



Chapitre IV Simulation d’une microdécharge a cathode creuse par le logiciel Comsol

Les figures 31, 33 et 34 présentent I’influence de la température du gaz sur I’évolution de

la densité des électrons, du potentiel électrique et de la température des électrons.
» Potentiel électrique

La figure 31 montre une décroissance du potentiel électrique a proximité des gaines et au
niveau du diélectrique pour un accroissement de la température du gaz d’argon de T4= 300 K
(fig. 31a) jusqu’a T4= 500 K (fig. 31c).
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Figure IV.31: Potentiel simulé pour : (a) T4=300 K; (b) T4=400 K; (c) T,=500 K a
p=100 Torr et V,=220V.
Cette décroissance s’explique par le fait que lorsque la température du gaz augmente, pour
une pression fixe, la densité du gaz diminue en se référant a la loi des gaz parfaits (chapl) :
P=nygkT, 1.7

La diminution des atomes neutres du gaz entraine une diminution des especes chargées dans
le volume du plasma et par conséquent, I’épaisseur de la gaine s’élargit. Ces résultats ont été
confirmés expérimentalement comme c’est montré sur la figure 32 [30] et par simulation
hybride (2D PIC/MCC) [31].
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Figure 1V.32 : épaisseur de gaine pour différentes valeurs de
température de gaz : T4=300 K; T,=500 K; T4=700 K [30].

» Densité electronique

Sur la figure 33, nous remarquons que la densité maximale des électrons est de de 1,8 x
10" m™ pour Tg = 300K (figure 33(a)), 7 x 10*® m™ pour Tg = 400K (figure 33 (b)) et 4,5 x
10" m™ & Tg = 500 K( figure 33 (c)).

x10*° x101® x10'®

LTI
s 6
1.2 5 3

1 4 2.5
: 3 s
0:4 2 1
0.2 1 0.5

Figure 1V.33: Densité électronique simulée pour différentes valeurs de
température de gaz : (a) T;=300K; (b) T,=400 K; (c) T4=500 K a p= 100 Torr
et V=220V

Cette décroissance est liée a la decroissance de la densité du gaz. Nous remarquons

également que la densité électronique décroit a I’intérieur et a I’extérieur du trou jusqu’a ce
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qu’elle devient plus faible dans le régime normal et normal . Elle est presque nulle au

niveau de I’anode.
» Température électronique

La figure 34 illustre une évolution de la température des électrons a l'intérieur et a
I'extérieur de la cavité creuse. Nous remarquons que cette température passe
approximativement de 4V (figure 34 (a)) & une valeur maximale de 7V ( figure 34 (c)) au
niveau des électrodes pour une variation dugaz Tgde 300K a 500K .

H N W A U0 O
HF N W s~ U0 O N

Figure 1V.34 : Température électronique simulée pour différentes valeurs de
gaz : (a) Tg=300 K; (b) T,=400 K; (c) T4=500 Ka p=100 Torr et Vrf=220V

IV.5 CONCLUSION

Dans ce travail, une étude numérique sur les phénoménes physico-chimiques dans la
microcathode creuse a été réalisée. En utilisant le logiciel multi physique COMSOL, un
modele fluide bidimensionnel avec une pression de 100 Torr et une température du gaz
ambiante, a basse tension et a haute fréquence (13.56 MHz) a été élaboré. Les résultats de la

simulation ont montré que :

» La décharge radiofréquence présente différents régimes sans I’effet d'émission
secondaire dans la MHCD, comme dans les micro-décharges DC. La décharge est confinée
dans la région creuse avec un faible courant (0,05 mA inférieure a 0,1 mA). La décharge
s’étend jusqu'a la surface extérieure de la cathode avec des courants plus importants (égale a
1,08 mA).
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> La densité des espéces chargées est de l'ordre de 10" m™, mais celle des espéces
excitées est plus élevée, de sorte que leur contribution dans la production d'électrons par les
processus de Penning et par étapes d'ionisation est importante ; en effet elles ont un réle
important dans le maintien de la décharge.

» Les électrons secondaires dans la MHCD RF ont pour effet d’élever le processus
d'ionisation ainsi que la température des électrons au niveau des gaines des cathodes
opposées.

» Enaugmentant la pression de 50 a 100 Torr, la densité des électrons augmente dans
le centre de la cathode creuse. Leur température diminue dans le centre de la décharge ; par
contre elle augmente dans les gaines.

» Le champ électrique radial atteint une valeur intense dans les régions des gaines de
I’ordre de 10° kV / m et conduit vers une élévation du courant et une réduction du potentiel
électrique pendant la demi-période du cycle RF. L’ épaisseur de la gaine dans ce cas est égale
approximativement a 150 pum.

> la température du gaz, peut causer la réduction du potentiel plasma a proximité des
électrodes et contribue a I’élargissement de I'épaisseur de la gaine. la densité des électrons

diminue et leur température croit.

Les résultats de notre contribution ont été comparés a ceux trouvés dans la littérature
en courant continu et en RF. Ils ont montré un bon accord de notre modeéle du point de vue

qualitatif pour predire les phénomeénes physiques et chimiques dans la microcathode creuse.
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Conclusion genérale

L’objectif du travail dans cette thése consiste a élaborer un modéle numérique pour la

compréhension des phénomenes physiques qui interviennent dans la décharge plasmas froids.

Ainsi, aprés une étude théorique faite sur les plasmas a basse et a haute pressions et
plus particulierement sur les micros décharges et leurs applications, dans le premier chapitre,
nous avons traité dans le deuxiéme chapitre les differentes collisions élastiques et
inélastiques pouvant exister dans la phase gazeuse, en se basant sur le calcul des
parametres indispensables décrivant ces collisions tels que la section efficace de
collisions, le libre parcours moyen et le taux de réaction. La compréhension et le calcul de
ces parametres sont tres utiles pour pouvoir simuler les décharges plasmas. Nous avons aussi
exposé les différents modeles numériques disponibles pour la simulation et les équations
mises en jeu. )
Cette etude théorique nous a permis de :

> Choisir le modéle a traiter dans cette thése. En effet, nous avons développé le modele
fluide auto-cohérent unidimensionnel en mode continu tout en adoptant la méthode des
volumes finies pour la discrétisation des équations différentielles a dérivées partielles. Afin
de pouvoir les résoudre, nous avons mis au point un code numérique en langage Fortran en
une dimension. Cette résolution nous a permis de faire une étude parametrique d’une
décharge d’hélium, contenant seulement le processus d’ionisation. Les résultats obtenus
montrent que:

> la longueur de la colonne positive est affectée par la distance inter-électrodes. En
effet, elle augmente avec I’augmentation de la distance. Si on continue a diminuer I’écart
entre les deux électrodes en respectant toujours la loi de Paschen, en faisant accroitre la
pression du gaz, la colonne positive va disparaitre et la décharge continue serait alors
maintenue par la lueur négative. C’est le principe des micro-décharges dans les applications
industrielles.

> Le potentiel électrique par conséquent diminue dans le cceur du plasma .

» L’augmentation de la pression dans une décharge continue conduit & une diminution

du potentiel électrique et la décharge sera maintenue par le processus de la

colonne positive

Afin de bien comprendre les phénoménes physiques de la micro décharge en régime

radiofréquence, nous avons étudié numériquement les propriétés de cette micro décharge
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en exploitant le logiciel « Comsol » Multi physique. L’étude a été réalisée pour deux
dimensions, a haute pression et pour une géométrie creuse qu’on appelle micro cathode
creuse. Pour cela, nous avons opté pour le modele fluide dans lequel Comsol repose et
nous avons mis aux point sept réactions chimiques et trois especes (les metastables, les

ions et les électrons).

Nous avons étudié a partir de cette simulation la distribution des électrons dans la
microcathode creuse ou nous avons démontré I’effet de la cathode creuse. En outre nous
avons traité I’influence des paramétres de contréle telles que la pression du gaz, la tension
et la température du gaz sur la variation des particules considérées, de la
température électronique, du potentiel et champ électrique ainsi que les différents taux de

réactions .
Les résultats obtenus de la simulation par le logiciel « Comsol » ont montré que :

1. Les MHCD en radiofréquence sont caractérisees par trois regimes comme en DC :

» Le régime anormal ou la décharge est confinée a I’intérieur du micro trou avec un
faible courant (varie entre 0.01 et 0.08 mA)

» Le régime normal ou la décharge est allumée a I’intérieur du trou et s’étend sur la
surface extérieure de la cathode avec des courants plus forts (de 1 mA a9.60 mA)

» Entre ces deux régimes stables, il existe un régime non stable dont le courant varie
entre 0.1 mA et 1 mA.

2. Les décharges radio fréquences a haute pression montrent I’existence importante du
processus d’ionisation dans les gaines oscillantes comme dans les décharges RF
classiques et la présence des especes excitées dans tout le creux et a proximité des

cathodes.

3. Les processus de I’ionisation Penning et par étapes sont considérables et

contribuent au maintien de la décharge.

4. Le chauffage des électrons dans la microcathode creuse est du a la combinaison du
chauffage ohmique du au fort champ électrique radial et a I’effet pendulaire des

électrons.

5. Ladensité électronique évolue énormément a I’intérieur et a I’extérieur du creux de

la microcathode creuse avec I’augmentation de la pression. En conséquence, la
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température électronique croit aux niveaux des gaines et diminue au centre du
plasma

L’augmentation de la température du gaz a un effet significatif sur la diminution de

la densité électronique et I’augmentation de la température électronique au niveau
des électrodes.
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Abstract

The present work is to develop a single and multi-dimensional numerical
model to describe the transport phenomena of charged and excited species in a
cold plasma microreactor. For that, we first developed a simple fluid model
using the drift and diffusion approximation containing only the ionization
process in continuous mode and simulated by the finite volume method written
in FORTRAN code. Eventually we developed this model by exploiting the
commercial software Comsol, for a digital micro-hollow cathode discharge
study submitted to radiofrequency excitation. The two dimensional simulation
performed allowed us to do a study on the effect of control parameters, such as
pressure, gaz temperature and frequency on the change in the electron density ,
the electron temperature , potential, and reaction rates of various chemical
process.

Keywords: microplasma,  microreactor, finite volume, microdischarge,
hollow cathode, Comsol
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Résumeé

Le présent travail consiste a développer un modéle numérique mono
et bidimensionnel pour décrire le phénomeéne de transport des especes
chargées et excitées dans un microréacteur a plasma froids. Pour
cela, nous avons tout d’abord élaboré un modéle fluide simple en
utilisant I’approximation dérive et diffusion contenant seulement le
processus d’ionisation en mode continue et simulé par la méthode des
volumes finis écrite en langage Fortran. Par la suite nous avons
développé ce modele en exploitant le logiciel commercial Comsol,
pour I’étude numérique d’une micro-décharge a cathode creuse
soumise a une excitation radiofréquence. La simulation
bidimensionnelle réalisée a permis de faire une étude sur I’effet des
parameétres de controle, comme la pression , la température du gaz et
la fréquence, sur la variation de la densite électronique , de la
température des électrons et du potentiel, ainsi que les taux de
réaction des différents processus chimiques .

Mots clés: microplasma, microréacteur, volumes finis, micro-
décharge ; cathode creuse, Comsol
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