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Résumé

Ce travail porte sur I'étude du transfert radiatif d’'un plasma thermique issu
du mélange CH,; — Ar soumis a une température allant de 5000 & 30000K sous
pression atmosphérique. Nous avons tout d’abord calculé sa composition chimique
en équilibre thermodynamique local et en hors équilibre thermodynamique tout en
étudiant l'influence du dosage, de la pression et du paramétre exprimant I’écart a
I’équilibre et nous avons discuté sur la validité des modéles utilisés pour le calcul,
puis nous avons étudié les différents processus responsables du rayonnement pour
pouvoir calculer le coefficient d’émission nette.

Ce calcul a été réalisé dans le cas d'un plasma isotherme de forme cylindrique,
en considérant le chevauchement dans le calcul du transfert radiatif des raies. Cette
approximation est valable prés de ’axe ot les gradients de température sont faibles.
Nous avons pu obtenir un spectre réel d’absorption allant de 32 a 4500 nm avec
un pas de 1073 nm, qui nous a permis de calculer, a 'aide du langage FORTRAN,
le coefficient d’émission nette souvent utilisé pour représenter les pertes d’énergie
radiative dans la modélisation d’arcs.

Nos résultats ont été interprétés et comparés avec d’autres études théoriques
utilisant une méthode dite “raie par raie ”, on en déduit que si on néglige le chevau-
chement des raies dans ’absorption radiative il y a une surestimation du coefficient
d’émission nette.

Mots clés

Transfert radiatif- Plasma thermique- Composition chimique- Coefficient d’émis-
sion nette- Coefficient d’absorption- Spectre.
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NOMENCLATURE

Les symboles sont généralement définis quand ils apparaissent dans le texte. La
liste ci- dessous contient seulement les symboles, les abbréviations et les indices les
plus communément utilisés.

Lettres grecques

O det

Demi-largeur de résonnance a la mi-hauteur de la raie (cm).
Demi-largeur de Van der Waals a la mi-hauteur de la raie.
Demi-largeur Stark de I’électron & la mi-hauteur de la raie.
Demi-largeur Stark des ions & la mi-hauteur de la raie.
Demi-largeur Doppler a la mi-hauteur de la raie.
Abaissement de potentiel d’ionisation (/).

Accélération (cm.s2).

Longueur d’onde (cm).

Longueur de Debye (cm).

Fréquence (Hz).

Section efficace de photo-détachement de 'ion A~ (em?).
Epaisseur optique.

Vitesse (cm/s).

Coefficient d’émission nette (W.cm™3.Sr71).

Coefficient d’émission spectrale (W.em™2.Sr~t.em™).
Coefficient d’émission d’une raie.

Coefficient d’émission da a ’attachement radiatif.
Coefficient d’émission da & la recombinaison radiative.
Coefficient d’émission de Brumstrahlung électron-ion.
Coefficient d’émission de Brumstrahlung électron-atome.
Facteur de Biberman.
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Lettres latines

By, Distribution spectrale du rayonnement (W.cm=2.Sr~1.em™!).
CEN Coeflicient d’émission nette.

e Charge de Iélectron.

F Energie libre du systéme.

f Force d’oscillateur.

G Potentiel thermodynamique de Gibbs.

H Enthalpie du systéme.

K Coefficient d’absorption (cm™1).

K Coefficient d’absorption corrigé de 1’émission induite (cm™1).
kg Constante de Boltzmann.

LTE Equilibre thermodynamique local.

m; Masse de 'espéce i (g).

n; Densité de I'espéce @ dans le gaz (cm™3).

NLTE Hors équilibre thermodynamique.

P Pression du gaz (atm).

P, Puissance de rayonnement (V).

Pp Profil gaussien.

Py Profil lorentzien.

Py Profil de Voigt.

R Rayon du plasma (cm).

S Entropie du systéme.

T Température cinétique du gaz(K).
U Energie interne du systéme.

vV Volume du gaz (em?).

Z; Fonction de partition de 'espéce 1.
Ztot Fonction de partition totale.

zZr Fonction de partition de translation.
Zmnt Fonction de partition interne.

2 Charge de 'espéce 1.



INTRODUCTION

Un plasma est un milieu gazeux partiellement ionisé et globalement neutre. Il
est constitué de molécules, d’atomes, d’ions et d’électrons. Tout gaz peut atteindre
I’état de plasma pourvu qu'une énergie d’excitation suffisante lui soit transmise.
On utilise le terme de plasma aussi bien pour des atmosphéres raréfiées (plasma
froid : p < 0,2 bars) qu’a haute pression (plasma thermique et thermonucléaire :
0,2 < p < 100 bars). La température la plus basse pour laquelle un gaz présente un
degré d’ionisation significatif dépend de I'espéce chimique constituant le gaz et de la
pression. En pratique, a pression atmosphérique, l'ionisation de vapeurs de césium
a 1500 K est importante alors que pour atteindre le méme degré d’ionisation avec
de I'argon, 6000 K sont nécessaires. Au dessus de 20000 K, presque tous les gaz
sont largement ionisés. On peut obtenir un plasma & 'aide d’une source électrique
par décharge (d’arc, haute fréquence ou micro-ondes) ou par induction. Les plasmas
ont en outre une masse volumique faible et une conductivité thermique trés grande.
Ils présentent souvent des inhomogénéités importantes, en particulier liés & de forts
gradients de températures.

Les procédés industriels utilisant la technologie des plasmas thermiques produits
par décharge électrique ou encore par les torches a plasma sont trés nombreux,
comme 'aéronautique, la métallurgie, la mécanique et le traitement des déchets et
des polluants. Pour le revétement, les applications du plasma sont nombreuses et
portent essentiellement sur des traitements protecteurs contre I'usure (réparation ou
reconstruction locales de zones usées, usure due a ’abrasion, I’érosion ou au frot-
tement) et contre la chaleur (due aux gaz corrosifs, a I’érosion des électrodes, aux
métaux fondus ou aux atmosphéres oxydantes). Nous retrouvons également beau-
coup de revétements a propriétés électriques comme les blindages radiofréquences,
les dépots diélectriques et ceux assurant une bonne conductivité du matériau traité.

[’étude des propriétés thermodynamique et radiative du mélange C'Hy— Ar peut
étre utile pour la synthése de films HDLC (Hydrogenated Diamond-like Carbon)
et NCD (Nano-Crystalline Diamond ) qui sont générés par des plasmas radiofré-
quence et micro-onde. Le developpement et 'utilisation de ces procédés plasma et
plus particuliérement la conversion hydrocarbure se font dans un contexte d’éco-
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nomie énergétique et dans un soucis de limiter les émissions de gaz. A travers des
plasmas thermiques composé de carbone et d’hydrogéne, on peut élaborer des nano-
structures de carbone, produire de I’hydrogéne et convertir le gaz en liquide. Quant
a l'argon qui est un gaz rare donc chimiquement inerte, il permet un maintient re-
lativement stable de 'arc et ne perturbe pas le procédé. Il est aussi utilisé dans le
soudage et dans des applications médicales. Sachant que la conductivité de I'argon
est faible, on ’associe souvent a I’hydrogéne ou a des gaz réactifs (COq, CHy, Oy
...) pour la découpe, ou aussi pour la projection plasma, a la fois pour la qualité des
transferts de chaleur qu’il apporte mais aussi pour la longueur du jet de plasma qu’il
permet d’atteindre. [.’évaluation du role du rayonnement dans la thermique de ces
plasmas a 1’échelle industrielle demande donc une étude approfondie du transfert
radiatif. Celle-ci est une théorie cinétique ou les particules sont des photons inter-
agissant au niveau atomique avec un milieu matériel (le plasma) abstraction faite
des mouvements hydrodynamiques du milieu.

L’étude du transfert radiatif est difficile a réaliser pour les plasmas thermiques a
cause des gradients de températures, de concentrations des espéces et de sa distri-
bution complexe ; plusieurs raies se superposent avec le fond continu lui méme issu
de plusieurs processus. Donc en toute rigueur, il faut traiter le rayonnement sur tout
le spectre de l'infrarouge a 'ultraviolet avec un petit pas en longueur d’onde.

Jusqu’a ces derniéres années, le traitement numérique du transfert radiatif s’est
effectué au moyen d’hypothése simplificatrice dont la validation n’a pas toujours été
justifiée. Ainsi, on peut classer les différentes méthodes de calcul approché, en deux
grandes catégories :

Dans la premiére catégorie, la dépendance spectrale du rayonnement a été consi-
dérablement simplifiée en divisant 'intervalle spectral en plusieurs bandes spectrales,
sur chacune d’elles, un coefficient d’absorption moyen a été introduit|64]. Dans la
plupart des cas, ces méthodes sont peu réalistes pour les plasmas thermiques, ou
le role des raies y est prépondérant et donc 'utilisation de coefficient d’absorption
moyen conduit a de graves erreurs[53, 54, 55].

Dans la seconde catégorie, la géométrie du milieu a été simplifiée, les gradients
de température négligés et la divergence du flux radiatif est calculée au centre d’une
sphére ou sur I'axe d’un cylindre sous la forme d’un coefficient d’émission nette[61].
Ce modéle traite les phénoménes radiatifs comme une perte d’énergie. L’'influence
de I'absorption du rayonnement sur les champs de température et le chevauchement
des raies ne sont pas pris en compte.

Une approche moins restrictive quoique plus cotiteuse en temps de calcul est
proposée ici. Nous avons considéré le chevauchement des raies dans nos calculs pour
obtenir un spectre réel du rayonnement, tout en supposant notre plasma de forme
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cylindrique et isotherme pour nous affranchir de 'influence de 1’absorption sur les
gradients de température.

Le contenu de la thése a été concu selon le plan suivant. Dans le premier chapitre
sont présentées des généralités sur les plasmas thermiques et leurs applications. Nous
avons ensuite donné les lois générales des plasmas puis celles qui se vérifient dans
un plasma en équilibre thermodynamique.

Le deuxiéme chapitre est consacré au calcul de la composition chimique du
plasma en équilibre thermodynamique local LTE et en hors équilibre thermody-
namique NLTE, ou il a été question de valider les différents modéles proposés pour
le calcul en NLTFE [16, 29|, ainsi que 1’étude de I'influence du dosage, de la pression
et du paramétre indiquant 1’écart a I'équilibre[25, 26].

Dans le troisiéme chapitre, nous avons étudié le rayonnement dans son ensemble
par la suite nous avons exposé la résolution de I’équation du transfert radiatif (RT'E)
pour un plasma en forme cylindrique puis étudié les différents processus d’émission.
La deuxiéme partie de ce chapitre a été consacré a ’étude du profil spectral, dont
nous avons donné des détails sur le profil de Voigt qui n’est autre que la convolution
du profil lorentzien engendré par le phénoméne d’élargissement de pression et le pro-
fil gaussien qui est dit quant a lui a I’élargissement Doppler. Cependant, le profil de
Voigt n’est pas intégrable analytiquement, nous avons eu recours a une expression
semi-empirique proposée par Whiting[59].

Le quatriéme chapitre a été réservé au calcul du transfert radiatif. [.’émission ra-
diatif pouvant étre décomposer en deux parties; le continuum et les raies. Nous avons
donc calculer I’absorption spectrale du continuum en dissociant les contributions du
continuum puis celle des raies. Nous avons ensuite calculé le coefficient d’émission
nette en considérant le chevauchement des raies pour les différents espéces et pour
les mélanges C'H, et C'Hy — Ar, puis nous avons étudié 'influence de I’épaisseur du
plasma sur la valeur du coefficient d’émission nette, ensuite nous avons mis en évi-
dence la région spectrale la plus émissive tout en calculant leurs taux d’absorption.
On a aussi montré les différentes contributions des espéces sur le rayonnement total,
et on a donné quelques résultats montrant le role de la pression sur le rayonnement.
Et pour finir, les résultats ont été interprétés et quelques résultats obtenus ont été
comparés a des résultats théoriques et expérimentaux|69, 70, 73, 74, 75, 77|.

Nous avons conclu cette thése en discutant sur la validité de nos calculs et sur leurs
limites, puis nous avons émis des perspectives futurs.



Chapitre 1

GENERALITES SUR LES
PLASMAS THERMIQUES

La dénomination “plasmas froids"recouvre en fait les gaz partiellement ionisés,
dont la température reste modérée, atteignant quelques dizaines de milliers Kelvin,
bien en deca de la température des plasmas chauds. Dans ces plasmas, les collisions
élastiques ou inélastiques des électrons et des ions avec les particules neutres (atomes
et molécules) sont fréquentes et dominent certains aspects du plasma. En général,
le plasma est créé par décharge dans un gaz entre la cathode, chargée négativement,
et 'anode, chargée positivement. Un gaz partiellement ionisé peut également étre
créé par intéraction d’un faisceau laser d’intensité modérée avec une cible solide.

On réserve le nom de plasmas thermiques aux plasmas relativement denses et
produits par des décharges du type arcs électriques ou de type radiofréquence, ou
par des torches a couplage inductif. Ces plasmas sont essentiellement présents ou
utilisés dans les appareils de coupure électrique, dans le traitement métallurgique,
le traitement thermique, la soudure, ou le traitement des déchets ou des polluants.

Dans ce chapitre, nous avons présenté les propriétés des plasmas thermiques et
nous avons énoncé quelques notions de base afin de mieux appréhender la description
des divers processus mis en jeu dans les phénoménes radiatifs. Nous avons donc défini
les lois générales des plasmas et les conditions d’équilibre thermodynamique complet
et local, et les lois qui en découlent.

12



CHAPITRE 1. GENERALITES SUR LES PLASMAS THERMIQUES 13
1.1 Propriétés des plasmas thermiques

1.1.1 Description

Les plasmas thermiques sont des milieux gazeux constitués de molécules, d’atomes,
d’ions et d’électrons. L’ensemble macroscopique est supposé électriquement neutre
(Eq.1.5) et sous pression atmosphérique.

A partir de I’équation des gaz parfaits :

PV = NkgT (1.1)

avec P, V, N, kg et T sont respectivement la pression, le volume occupé,
le nombre total de particules, la contante de Boltzmann et la tempéra-
ture thermodynamique.

On peut constater, a titre d’exemple, qu’a 9000K a la pression atmosphérique, la
densité du gaz est 30 fois plus faible qu’a 300K, ce qui est 1a une des caractéris-
tiques essentielles des plasmas thermiques. Les collisions entre elles jouent donc un
role considérable dans le maintien du plasma, collisions naturellement entrainées par
le déplacement des particules chargées (électrons et ions) dans le champ électrique
maintenant la décharge.

L’accélération v des électrons de charge e dans le champ électrique E est considéra-
blement plus élevée que celle des ions|2] :

v =eE/m, (1.2)

ol m, est la masse de I’électron qui est 1856 fois plus faible que celle de atome le
plus léger; ’hydrogéne.

Lors d’une collision élastique, le pourcentage d’énergie A échangée entre deux
particules de masses respectives m et M, est donnée par :

g 2mM (1.3)
(m+ M)?

Pour des particules de masse équivalente, quelques collisions vont suffir a ther-
maliser leur énergie, c’est a dire a la distribuer également entre les partenaires, alors
qu’il en va differemment pour une collision électron-particule lourde ot une faible
partie seulement de I'énergie de I'électron est cédée a la particule lourde|[1].

Dans le cas des plasmas thermiques otu les densités de particules en général, et
d’électrons en particulier, sont élevées, on démontre que les distributions d’énergie
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(ou de vitesse) relévent de la statistique de Maxwell-Boltzmann|2|. Le calcul de la
valeur moyenne du carré de la vitesse 1J; & partir de cette distribution permet alors
de définir la température d’une espéce chimique ¢ d’un plasma a partir de la valeur
moyenne de I’énergie cinétique des particules d’espéce .

1 = 3

Une telle expression implique, compte tenu de 1’équation 1.3, que 1’on est suscep-
tible d’obtenir, si les collisions ne sont pas assez nombreuses, deux températures,
celle des électrons T, d’une part et celle des particules lourdes Tj, d’autre part. Ce
sont ces deux températures qui conditionnent les propriétés thermodynamiques et
de transport des plasmas thermiques.

On ne dispose que de moyens optiques pour tenter d’accéder aux températures,
ce qui complique quelque peu le probléme. En effet, ce qui est mesuré est un coeffi-
cient d’émission volumique proportionnel a la densité d’atomes ou de molécules dans
I’état excité, émetteur de photons a la longueur d’onde A\ considérée, la population
de cet état excité relevant alors de collisions inélastiques.

Une colonne de plasma thermique (dont la température moyenne dépasse 6000 K
environ) est séparée des parois par un gaz nettement plus froid ou les gradients
de température sont considérables (jusqu’a 4000K /mm). Les conditions d’équilibre
rencontrées dans les zones & haute température vont alors se trouver complétement
modifiées en périphérie de la colonne du fait de la diffusion beaucoup plus rapide
des électrons (le coefficient de diffusion est inversement proportionnel a la masse).
Il en va de méme au voisinage des parois, notamment des électrodes ou il est clair,
étant donné I’épaisseur trés faible des zones anodiques ou cathodiques (=~ 1072 a
10~tmm), que les électrons ne pourront jamais réaliser suffisamment de collisions
pour étre thermalisés[3]. De plus, étant donné les valeurs du champ au voisinage
de la cathode, les phénomeénes d’ionisation par collisions directes des électrons vont
devenir prépondérants; on est, la aussi, totalement hors équilibre.

1.1.2 Propriétés thermodynamiques et de transport

On peut, a partir de I’énergie libre d’Helmholtz F' (ou de Gibbs G), calculer les
propriétés thermodynamiques du plasma. La minimisation de F' ou de GG, compte
tenu des relations de contraintes imposées par la conservation des espéces chimiques
et la neutralité électrique, permet de déterminer la composition du plasma a l'équi-
libre ou dans un modéle & deux températures|29, 16|. La méthode est utilisée dans le
deuxiéme chapitre pour calculer la composition chimique de notre plasma. Connais-
sant la composition, il est possible, de calculer des grandeurs comme I’enthalpie et
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I’entropie du plasma. Sachant que ’enthalpie ou ’entropie d’une espéce donnée est
obtenue a 'aide de la fonction de partition de 'espéce considérée (pg.21).

Le calcul des propriétés de transport est nettement plus complexe, car il fait in-
tervenir le calcul de la fonction de distribution des vitesses des particules a partir de
I’équation de Boltzmann, qui prend en compte le non-équilibre généré par I’existence
de gradients (températures, compositions, ...)[6]. Sans entrer dans I’explication de
ces calculs, nous nous contenterons ici de présenter successivement 1’évolution avec
la température de la conductivité électrique et de la conductivité thermique des
plasmas dits thermiques.

La figure 1.1 représente, dans la figure de gauche, I’évolution de la conductivité élec-

& (S/m) x (W mK)
104
N, 15
He
103
10 - Ha
Hy
Ar
102 5 ,J\‘NE
/ -~
Ar_
/ N
| =
107 ! ; = 0 e g e e -
o 10 20 30 1] 5 10 15
T (en 108K) T(en 103 K)

F1G. 1.1: Evolution avec la température, pour p = latm, des conductivités électrique
et thermique des plasmas d’argon, d’hélium, d’azote et d’hydrogene[7].

trique o avec T' (& p = latm). L'influence de I'ionisation est évidente ; le plasma est
un conducteur électrique lorsque le gaz est suffisamment ionisé. Ar, Ny et Hy , dont
les potentiels d’ionisation sont voisins, ont approximativement la méme évolution de
o avec T. A 10000K, les valeurs de o sont de I'ordre de 2000S/m, alors que, pour
I’hélium & la méme température, o ne vaut que 505/m. o augmente rapidement avec
T (pratiquement, pour Ny , Hy , Ar, en dessous de 6000K le plasma ne peut étre
considéré comme un conducteur électrique) et atteint une limite de quelque 1045/m
vers 20000K. Dans la figure de droite, il est représenté I’évolution de 7" de la conduc-
tivité thermique s du plasma. Les pics rencontrés correspondent successivement a
la dissociation, puis a I'ionisation. On constate ainsi 'importance des conductivités
thermiques réactionnelles de ’hydrogéne et de 1'azote (& T' < 10000K).
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1.1.3 Génération des plasmas thermiques

Une des techniques les plus utilisées pour générer un plasma thermique est I'arc
électrique qui est caractérisé par;

~ des densités de courants élevées ; plus de 10°A/m? dans la colonne et dépassant
10" A/m? a la cathode. Cela correspond & des densités de flux thermique de
101 & 101w /m?.

— des chutes de tension cathodique de 'ordre d’une dizaine de volts seulement.

— une colonne de plasma extrémement lumineuse, dont le rayonnement, dés lors
que sa température dépasse 10000K augmente considérablement.

Les décharges électriques sont étudiées dans le cadre des laboratoires des plasmas
ou des milieux ionisés afin de connaitre leur composition chimique, leur température
et leurs propriétés lumineuses. Dans la majorité des cas, on sait bien les modéliser,
qu’il s’agisse des plasmas a ’équilibre ou des plasmas hors équilibre. Ces modélisa-
tions permettent de simuler le comportement physique interne (composition, tempé-
rature...) de la décharge sur des durées de plusieurs microsecondes, voire davantage,
avec des temps de simulation qui peuvent, dans le cas de modéles précis, se compter
en semaines.

La colonne d’arc, compte tenu des épaisseurs des zones anodique et cathodique,
représente le corps principal de 'arc. On peut admettre que la pression dans la
colonne d’arc est uniforme et égale a celle du fluide environnant sauf, peut-étre,
pour les arcs fonctionnant & plusieurs milliers d’ampéres o le champ magnétique
induit crée un gradient de pression. Pour un courant d’arc donné, les conditions dans
la colonne d’arc (distribution des températures et distributions correspondantes des
propriétés thermodynamiques et de transport) s’ajustent d’elles-méme, de telle sorte
que le champ électrique nécessaire au maintien de 1’arc soit minimal.

On peut citer deux types d’arcs qui ont des utilisations industrielles différentes ;

— DParc transféré qui est un arc pointe-plan utilisé couramment pour la soudure
(Fig.1.2). La pointe est I’électrode utilisée par le soudeur et le plan est la
plaque de métal a souder. On utilise un gaz sous pression pour protéger la
zone de soudage contre ’'oxydation.

— Darc soufflé (Fig.1.3), sa pointe est le centre du dispositif et le plan est le tube
qui entoure la pointe (cathode). La différence essentielle avec ’arc précédent
est que celui-ci est soufflée par un flux de gaz (gaz plasmagéne), ce qui crée un
arc projeté (jet de plasma) ; c’est une torche de plasma. On se sert de ce type
de dispositif pour réaliser des dépots de métaux sur différents matériaux|4].
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Flux de
gaz
inerte

Fic. 1.2: Arc transféré.

1.1.4 Applications

Les applications des plasmas thermiques sont trés nombreuses puisqu’elles vont
de la densification des matériaux aux réactions chimiques diverses (analyses, syn-
théses), en passant par le chauffage, la fusion-refusion-purification, le découpage, la
projection de revétements, le chauffage des poches ou des répartiteurs, la surchauffe
des vents de hauts fourneaux, etc. Certaines ont pénétré dans l'industrie depuis
longtemps, alors que d’autres sont encore a I'état potentiel.

Les générateurs utilisés vont des décharges radiofréquence aux arcs, soit soufflés,
soit transférés, et les puissances utilisées, suivant le procédé considéré, s’échelonnent
entre 0,5 kW et 18 MW. D’une maniére générale, les réacteurs a plasma sont ca-
ractérisés par :

— leur absence totale d’inertie et la possibilité de les mettre en route et de les
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F1G. 1.3: Torche a plasma.

arréter en quelques secondes;

— la génération d’une atmosphére réductrice, oxydante, nitrurante, neutre, ..., a
la demande;

— leurs enthalpies trés élevées, atteignant 100 kW h/m3, ainsi que des tempéra-
tures permettant de fondre ou de vaporiser (pourvu que le temps de séjour
soit suffisant) n’importe quel matériau ;

— l'indépendance de la source d’énergie électrique et de la nature du gaz plasma.

Le découpage est certainement 1’application industrielle la mieux établie avec
plusieurs milliers d’installations vendues dans le monde depuis les années soixante.
Le plasma découpe tous les métaux (cuivre, aluminium, titane, acier inoxydable,
aciers au carbone, alliages légers, alliages cuivreux, de magnésium et de nickel, etc.)
de 2 & 200 mm d’épaisseur. La vitesse de coupe varie avec I’épaisseur et le type de
plasma utilisé.

On peut aussi utiliser les plasmas thermiques dans le traitement de déchets afin
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de limiter la toxicité de certains résidus ou de recycler des matiéres métalliques.

— Décontamination du sol : les déchets (terre polluée par des produits chimiques)
sont mis en suspension dans de I'eau et le tout est injecté au centre d'un dard de
plasma d’arc non transféré (arc soufflé) de 350 kW . Ce type de procédé permet
de transformer les déchets chimiques et non organiques, qui sont nocifs pour
I’environnement, en un matériau vitreux stable et non toxique; ce procédé a
été expérimenté par Pyrolysis Systems Inc[5].

— Incinération des déchets ménagers : 'utilisation de plasmas permet de limiter
au maximum la pollution engendrée ; en effet, les déchets ménagers sont dans
un premier temps triés pour étre recyclés. La partie non recyclable des déchets
est incinérée. De cette incinération, il subsiste des déchets solides en bas du
four qui servent a fabriquer des enduits pour les routes et le REFIOM (Résidu
d’Epuration de Fumées d’Incinérateurs d’Ordures Ménagéres). On utilise alors
une torche a plasma pour vitrifier celui-ci. Le produit de cette vitrification est
concassé et utilisé pour faire des dalles, des pavés ou des bordures de trottoir
(source Europlasma).

— Récupération de métaux précieux : des installations de récupération de métaux
précieux (palladium, platine, iridium...) contenus dans les catalyseurs de pot
d’échappement sont développés en utilisant des torches a plasma.

— Traitement des crasse d’aluminium : le terme de « crasse d’aluminium » dé-
signe les déchets restés collés aux parois des cuves ot I’aluminium se trouvait
a I’état liquide. L’entreprise Hydro-Quebec (Canada) a développé, vers 1987,
des essais de traitement des crasses d’aluminium avec une torche PEC (torche
d’arc transféré a électrode froide) de 150kW dans un four avec de l'air comme
gaz plasmagéne. En 1988, une usine pilote de 1 MW est construite et en 1991,
Plasma Processing Corporation construit aux USA une usine de capacité de
40000 t/an. Ce procédé de traitement par torche a plasma permet de récupérer
90,5 % de 'aluminium contenu dans les crasses, avec toutefois d’importantes
pertes énergétiques.
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1.2 Lois générales des plasmas thermiques

1.2.1 Loi de neutralité électronique

En dehors des zones de gaine ot il persiste une charge d’espace, on peut considérer
que le plasma est globalement neutre. Ceci signifie qu’il y a autant de particules
chargées positivement que de particules chargées négativement au sein du plasma :

n _
Z Zmg = Z Znt (1.5)
i k
1 désigne les espéces de charges positives, k les espéces de charges négatives, z et n
sont respectivement le nombre de charges et la densité.

1.2.2 Equation d’état

On considére parfois que la loi d’état des plasmas froids ou thermiques est la loi
des gaz parfaits. Compte-tenu du degré d’ionisation des plasmas thermiques, une
meilleure approximation de la pression est donnée par I'expression|[11, 12] :

N
P=> njkgT — AP (1.6)

J=1

n; et AP sont respectivement la densité de ’espéce j et la correction de Debye-
Hiickel. Ce dernier permet de tenir compte du champ coulombien généré par les
particules chargées du plasma, qui tend a écarter le plasma de I'état de gaz parfait.
Cette effet est prépondérant a haute température, lorsque les densités des particules
chargées sont importantes. La correction de Debye-Hiickel dépend de la température
du plasma, et vérifie la relation :

kBT
247r)\‘;’)

AP (1.7)

ot Ap est la longueur de Debye, que nous avons défini dans ’expression 2.54, et kg
la constante de Boltzmann.

1.3 Plasma en équilibre thermodynamique - Lois
d’équilibre

Par définition, une situation d’Equilibre Thermodynamique Complet (ETC) au
sein d'un gaz est atteinte lorsque toutes les grandeurs définissant son état ( den-
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sité, température, pression, concentrations, vitesse d’ensemble) sont a la fois sta-
tionnaires et uniformes autrement dit tous les processus sont équilibrés par leurs
processus inverses, et qu’il y est un équilibre entre les processus radiatifs d’émission
et d’absorption.

Cet état d’équilibre est rarement rencontré dans l'univers (I’établissement de
cet équilibre est situé a l'intérieur des étoiles, un milieu & haute température et a
haute pression) et dans la pratique, on retrouve plutot des situations d’Equilibre
Thermodynamique Local (ETL) qui correspond au cas de 'ETC, a I'exclusion de
I’équilibre entre les processus radiatifs, mise a part la loi de Kirchhoff qui reste
valable en ETL. Ces plasmas utilisés au laboratoire présentent des gradients de
température et de concentration, des phénoménes de transport de masse et d’éner-
gie non réversibles ont lieu au sein de ces gaz ionisés, et le rayonnement n’y est pas
totalement réabsorbé. Les milieux & haute pression sont ainsi généralement en ETL,
puisque les pressions élevées favorisent les échanges entre particules, menant a un
rapide établissement, d’une situation d’équilibre.

1.3.1 Loi de distribution de Maxwell

Un plasma a 'ETC est isotrope : les particules ne priviligient aucune direction
de propagation. Les vecteurs vitesses de ces particules sont donc distribuées autour
d’une valeur moyenne nulle; cette distribution stationnaire est décrite par la loi
de Maxwell : le nombre dN de particules d’une espéce donnée dont la vitesse est
comprise entre 1 et ¥ 4+ di¥ dans un plasma de température T, vérifie la relation

suivante[14] : »
dN m mi?
- = — Am? L.
N (QWkBT) eXp( QkBT) oy (18)

m est la masse de la particule et N le nombre total de particules.

1.3.2 Equilibre des modes internes

Le peuplement des différentes configurations internes d’un atome ou d’une molé-
cule suit une loi définie par la mécanique statistique de Boltzmann. On dit dans ce
cas qu’un équilibre de Boltzmann est atteint pour les différents niveaux d’énergies
internes.

Lorsque 'équilibre de Boltzmann est atteint, on considére que le systéme étudié
atteint son état macroscopique le plus probable, qui correspond & une distribution
particuliére de ses différentes espéces sur les différents niveaux d’énergie du systéme.
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Cette distribution se détermine en introduisant une quantité associée a chaque ni-
veau d’énergie et est appelée fonction de partition. L’expression de cette quantité

s’écrit pour un niveau ¢ de la maniére suivante Z; = g; exp (— k?T) Le peuplement

d’un niveau ¢ d’énergie s’écrit alors :

Ny Z;
N 3.7

(1.9)

Une discussion plus compléte sur I’équilibre de Boltzmann peut étre trouvée dans
la littérature[28]. On a pas pris en compte I'énergie de translation de la molécule
dans le calcul, car on s’intéresse uniquement a la distribution de ses différents modes
internes d’énergie. Néanmoins, la fonction de partition totale de la molécule résulte
du produit de ses fonctions de partition interne et de translation. La fonction de
partition de translation d’une particule s’écrit|28] :

r 27kaBT 3/2

Ou V représente le volume du systéme.

Fonction de partition interne atomique

Les espéces monoatomiques n’ont pas de structures de rotation et de vibration,
par conséquent la valeur de I’énergie de vibration et celle de rotation est nulle;
E,i, = E,..: = 0; la fonction de partition interne pour une espéce monoatomique est

réduite a : .
ALE cexp | — e 1.11
z;gz p( kBT) (1.11)
ol g; et FE; sont respectivement la dégénérescence et I’énergie du niveau .

La sommation s’effectue sur tous les niveaux existants ; néanmoins cette somma-
tion peut diverger & haute température pour des atomes ou des ions complétement
libres. On remédie a ce probléme en supposant que le nuage électronique créé par
Iionisation du gaz provoque un micro-champ électrique responsable de la perturba-
tion des niveaux les plus excités, ce qui ameéne a l'ionisation spontanée des atomes
sur ces niveaux, comme si le potentiel d’ionisation avait diminué. Cette diminution
est appelé Abaissement du Potentiel d’Ionisation (pg.33). La diminution du poten-
tiel d’ionisation provoque une diminution du nombre de niveaux d’énergie a prendre
en compte dans le calcul de la fonction de partition interne.
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Fonction de partition interne diatomique

Pour ces espéces nous avons procédé de la facon suivante :

Nmax

th = Z ge(n)e(i

E jmaac

W3 gl )
=0

v,
E, max

). > gu(0)e”

Cette expression permet de déterminer la fonction de partition d’une molécule diato-
mique. Le premier terme représente la fonction de partition électronique, le deuxiéme
la fonction de partition de vibration et le dernier la fonction de partition de rotation.

Pour la fonction de partition électronique, le premier terme g.(n) est la dégénéres-
cence électronique ou poids statistique du niveau n; F.(n) est I’énergie électronique
d’un niveau n, donnée dans les tables de données spectroscopiques|8|.

En ce qui concerne la fonction de vibration, Herzberg|28] a montré que I’énergie
de vibration E,,(v) peut étre exprimée comme suit :

st e o 3 o) o )

(1.13)
ou la fréquence harmonique w,, et les constantes d’anharmonicité wex.(n),wey.(n),
weze(n) sont des constantes spectroscopiques caractéristiques de chacun des états
électroniques n de la molécule, g,(v) est le poids statistique de vibration (g, = 1).

Pour la fonction de partition de rotation, F,(j) est le terme de I’énergie de
rotation, il dépend des nombres quantiques de rotation j et de vibration v,

E,(j)=Buj(j+1) = D, [j7(j +1)°] + ... (1.14)

B, et D, sont des constantes dépendantes de v,

1
B, = Be—ae(v+§)+...

D, = D.+B. (v+%)+... (1.15)
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Les expressions de la constante D, et de la constante de couplage rotation-
vibration a, donnée par Pekeris|17] s’écrivent :

4B3
D, = ——=
w?
B. \'? 3B.
o, = 2x.B. 3( ) — (1.16)
Tele TeWe
les constantes rotationelles d’équilibre B, et 3. s’écrivent :
h
B, = ———
8mlepr?
8x.w %0 a’w
= D, ere TTe  Tewe 1.17
. i) (417)
La littérature[8] donne I’expression :
Yele 0,6 (1.18)
We - Be .

i est la masse réduite de la particule, r. est la distance interatomique d’équilibre
correspondant au minimum du potentiel d’interaction, B., D., . et (3, sont des
constantes spectroscopiques obtenues de la littérature[8] ou bien calculées par les
expressions précédentes. Le poids statistique de rotation est représenté par

(2 +1)

9:(j) =

et o est le nombre de symétrie, ¢ = 1 pour les molécules hétéronucléaires et o = 2
pour les molécules homo-nucléaires.

Fonction de partition interne pour les espéces polyatomiques

En se limitant au premier niveau d’excitation électronique (niveau fondamental),
la fonction de partition interne d’une molécule polyatomique peut se mettre sous la

forme :
Zint — ZTOt.Zvib.gO (119)

g, est le poids statistique du niveau électronique fondamental.
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Les fonctions de partition et vibration ont été exprimées par Herzberg|28| sous
la forme suivante, en négligeant I'interaction entre la vibration et la rotation :

7 = Saien(-£2)

z = 3" gu(v) exp (—iﬁ)) (1.20)

La contribution vibrationnelle & la fonction de partition est obtenue en négligeant,
"anharmonicité et on utilise I'approximation de 'oscillateur harmonique|[15].

1.3.3 Equilibre d’ionisation

L’équilibre d’ionisation, aussi appelé équilibre de Saha-Eggert, s’établit lorsque
les processus d’ionisation d’une espéce sont contrebalancés a chaque instant par les
processus de recombinaison entre électrons et ions.

A4+e = AT +e +e

AB+e¢ = ABT+e +e (1.21)

A Téquilibre, les rapports des différentes populations peuvent étre exprimés
d’aprés leurs fonctions de partition totales (translation et modes internes)’

NN,  Zbhzb ZintZimt
N,z Zit
_(ZmmekaT Y Zi 2 (1.22)
2 Ziy! |

En prenant en compte comme origine le niveau d’énergie le plus bas de 'espéce
neutre, on exprime la fonction de partition de I'espéce ionique comme

. . E; — AFE;
zgt = 2oy (-2 25

kBTe

Les niveaux d’énergie de I'ion et de I'atome neutre ont la méme origine (indice 0).
La fonction de partition de ’électron est quant a elle égale a 2 (deux états du spin).

'On pose my, ~ m;
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En remplacant N par le nombre de particules par unité de volume n = N/V, on
obtient I’expression

n 27t 2rm kT \ > E; — AFE,
) = 22 = 1.23
w(i) = () e (Pppn) 0w

ot Z!™ et Zi" représentent les fonctions de partition internes de 'espéce neutre et
de I'ion par rapport a leur niveau d’énergie fondamental propre et AE; 'abaissement
du potentiel d’ionisation, qui sera plus détaillé dans le chapitre suivant(Eq.2.14).

1.3.4 Equilibre de dissociation

Cette loi, appelée aussi loi de Guldberg-Waage, détermine ’équilibre de disso-
ciation des espéces moléculaires. Si on considére la réaction chimique suivante :

AB=A+B (1.24)

Cette loi relie les densité des particules AB, A et B par la relation :

Zint (kT \ Eaip — AE
nNAB AB (W/i B ) exp (_ AB AB) (1_25)

nang | ZpZimt \ T R2 ksT

Avec E4p est I’énergie de la réaction, AE 5 'abaissement de cette énergie et p la
masse réduite qui est donnée comme suite :
ma.mpg

u:ma+m3

1.3.5 Equilibre thermique

Trois conditions sont nécessaires pour qu’une condition d’équilibre thermique
soit atteinte :

1. les vitesses des électrons et des espéces lourdes sont représentées par une
fonction de distribution de Maxwell avec des températures caractéristiques
T, et Tj;

2. le peuplement des niveaux électroniques pour les atomes ; des niveaux électro-
niques, de vibration et de rotation pour les molécules suit une distribution de
Boltzmann avec des températures caractéristiques T,.., Typip €t Tror ;

3. les différentes températures caractéristiques sont équivalentes, soit 1), = T, =
Tezc = Lyib — Trot-
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1.3.6 Equilibre chimique

Pour connaitre les concentrations d’équilibre, on peut s’aider de la relation :
(dG)pr <0 (1.26)

et calculer le minima de ’énergie libre de Gibbs (dG = 0). Cette technique de calcul
des concentrations chimiques d’équilibre est appelée “minimisation de [’énergie libre
de Gibbs”. Le concept de fonction de partition permet le lien entre les propriétés
microscopiques du systéme et la thermodynamique classique. Si on suppose que
I’énergie totale d’une espéce donnée est la somme de son énergie de translation et de
son énergie interne, alors la fonction de partition totale de cette espéce peut s’écrire
sous la forme :

Z' = 7" Z" exp B (1.27)
kT

Ot Z™ est la fonction de partition interne, Z' la fonction de partition de translation
et E¢/ Dénergie de référence de l'espéce prise égale a I'enthalpie de formation a
298 K.

La relation de Gibbs-Duhem

—SdT + VdP =) nidp; = 0 (1.28)

permet d’écrire, a une température constante, et en s’aidant de la loi des gaz parfaits
PV =nRT :

Avec n; est la densité (mol/m?) de I'espéce i.
En intégrant entre deux états 0 et 1, on déduit le potentiel chimique p; de 1’état
1 en fonction du potentiel chimique p? de Détat 0.

0 nt
i — i, = RTIn | — 1.30
Hi — 1y n (ng) ( )
Et en introduisant les pressions partielles on trouve :

pi — 1) = RTIn (p—é) (1.31)

(2

Finalement I’énergie libre de Gibbs par unité de volume, s’écrit :

G=3 (ni,u? +n;RTln (z%)) (1.32)

=1 i



CHAPITRE 1. GENERALITES SUR LES PLASMAS THERMIQUES 28

soit, par rapport aux fractions molaires X; des différentes espéces chimiques du gaz :

N
G=>mn (u? + RTInX; + RTIn (]%)) (1.33)

i=1

Ou 1 est le potentiel chimique calculé a la pression de référence p?. Les pres-
sions de référence p? utilisées universellement dans les tables thermodynamiques|S]
correspond & la pression standard p® (105Pa). Les seuls inconnus sont les potentiels
chimiques 10 qui sont déterminés a partir des fonctions de partitions.

En minimisant I’équation 1.33 pour une température 7" et une pression p fixée on
obtient alors les fractions molaires X; correspondant a un état d’équilibre chimique
en tenant compte des relations de conservation des atomes dans le milieu étudié.

1.3.7 Equilibre radiatif

Dans des conditions d’équilibre radiatif, la densité volumique d’énergie radiative
u, du gaz est déterminée par la loi de Planck et ne dépend que de la température
T du gaz et de la fréquence v considérée :

W(T) = smhu” [exp (+l£—”T> - 1] B (1.34)

3

1.4 Déséquilibre thermodynamique au sein d’un gaz

Une situation de déséquilibre thermodynamique peut étre atteinte lors d’un chan-
gement abrupt des conditions macroscopiques (vitesse, pression, température) d’un
gaz que ’on considérera comme ionisé. Ce cas de figure peut se présenter lors d’une
compression (choc hydrodynamique) ou une détente soudaine du gaz, lorsque ’on
force I'établissement d'un flux thermique en appliquant un chauffage ou un refroi-
dissement aux frontiéres du gaz, ou lorsque 'on applique une force externe au gaz
(application d’un champ électrique ou magnétique au gaz s’il est ionisé). Tous ces
processus peuvent étre thermodynamiquement assimilés a une addition ou soustrac-
tion d’énergie au gaz, mais par des modes différents. Un choc correspond a une
augmentation de I’énergie de translation des espéces lourdes, une détente corres-
pond & une diminution de cette énergie. Un champ électrique accélére les électrons
libres de I’écoulement, augmentant leur énergie de translation, etc... La redistribu-
tion de cette énergie selon les différents modes peut s’effectuer lors des processus de
collision entre particules du gaz ou des processus radiatifs (excitation/ désexcita-
tion par émission/ absorption de rayonnement). Ces processus d’échange d’énergie
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n’ont pas tous la méme efficacité, et tant que 1’énergie n’est pas totalement redis-
tribuée sur tous les modes d’énergie du gaz, on reste en situation de déséquilibre

thermodynamique.



Chapitre 2

COMPOSITION CHIMIQUE D’UN
PLASMA REEL

Les calculs thermodynamiques appliqués aux plasmas thermiques sont des guides
précieux pour la prévision des phénoménes physico-chimiques. Ces calculs sont trés
développés dans le cas de 1’équilibre thermodynamique mais de nombreux phéno-
meénes physiques et chimiques complexes vont éloigner le plasma de cet équilibre. Il
faut citer dans ce cas :

— les équilibres chimique et thermique non réalisés.

— les phénoménes de transport qui nuisent a ’obtention d’un plasma homogéne.

— la distribution des vitesses éloignée de la distribution maxwellienne.

— pour les arcs électriques, le champ électrique appliqué dans une direction tend

a éloigner le plasma des conditions de 1’équipartition de I’énergie.

L’écart de I’équilibre thermodynamique local (NLTE) est souvent présent dans
des régions ou il y a une température élevée ou un gradient de concentration. Autre-
ment dit, un plasma a deux températures est toujours un plasma en hors équilibre
thermodynamique. Toutefois, 'influence étant extrémement faible, entre les énergies
translationnelles des électrons et des particules lourdes, le modéle d’un plasma a deux
températures peut étre introduit comme une approximation trés utilisée (pour les
gaz monoatomiques)[29].

Cependant si le plasma est composé d’un mélange de molécules, la différence de
masse entre les particules est importante et dans ce cas, on peut envisager 1'utilisa-
tion d’'un modéle qui prend en compte ces différentes températures (chaque espéce
a sa température propre Tj;, et électron T,)[25, 16, 29].

Dans ce chapitre, nous avons calculé la composition chimique d'un plasma com-
posé du mélange CH,; — Ar en LTE et NLTE en détaillant plusieurs méthodes de
calcul tout en étudiant I'influence de la pression et du dosage.

30
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2.1 Calcul de la composition chimique d’un plasma
en équilibre thermodynamique

[’évolution de la composition d’un plasma avec la température doit étre connue
avec une bonne précision. Pour la calculer, on a fait appel aux lois de I’équilibre ther-
modynamique (Chap.1). D’un point de vue thermodynamique, le systéme chimique
peut étre caractérisé par sa température et sa pression (minimisation de ’énergie de
Gibbs.Eq.2.23) ou par sa température et son volume (minimisation de I’énergie de
Helmholtz.Eq.2.24)[27].

Dans I'étude du rayonnement nous avons étudié le mélange CHy — Ar qui a été
soumis a une température allant de 5000 & 30000K sous pression atmosphérique.
Dans cet intervalle de température, on n’a considéré que les espéces suivantes :

C, Hy, H, Ar, C*, C*t, Ct*F H* Art, Artt e

2.1.1 Lois d’équilibre d’ionisation et de dissociation

1. Loi d’ionisation :
On a appliqué cette loi aux différentes espéces présentes dans le gaz(Eq.1.23) ;

Zmt o (2mmokpT\ > Eav — AE g+
= oA . — . 2.1
T T ( 2 ) o ( kT ) >
7t pai (2rmokpT\ > Eppir — AE 4+
— 9 Ar++ Ar eVB i Ar Ar 2.9
Mare Zi0 - h? b lenT (2:2)
Zmt e (2mmokpT\ > Ey+ — AEg+
= o~ = _ 2.3
e = ot () ew (L) e
Zintng (2mmekpT\ Ec+ — AEge
— 9ZC* < _ 2.4
e = 2 (B ) e (FEELREE) e
70 ner (2mmekgT 3/2 Ec++ — AEg++
_ oot e _ 2.5
T T ( & ) o ( hsT ) 2
Zm neir (2nmokpT\ > Eoriv — AEcqri+
- 9 C‘|"++ C elvB _bc C 26
Ne+++ 20 e 2 exp T (2.6)
2. Loi de dissociation :
Cette loi (Eq.1.25) utilisée pour la molécule Hy est :
ny, = n? Zity (2mpksT " ex _LPu, — BB, (2.7)
He = T i \ g2 P kT '
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2.1.2 Lois annexes

1. Conservation de la matiére
Sans se soucier de la composition du plasma, le nombre de moles des espéces
élémentaires seront conservées. Cette loi est vérifice dans deux situations :

— Dans le cas d’'un gaz moléculaire, tel que C'Hy, cette molécule se décompose
en donnant naissance aux atomes et aux ions, leurs densités sont liées par
la relation suivante :

ng, = 2n¢ (2.8)
2npg, +ng +npr = 4(nc +ne+ + o+ nevir)

— Dans le cas d’'un plasma formé d’un mélange de gaz, par exemple, dans un
mélange de pourcentage p; d’argon, on a toujours un rapport fixe entre le
nombre de mole total d’argon et celui de C'Hy :

(1 =p1)Nar = p1Nen, (2.9)

Et sachant que le nombre de la molécule C'H, est égal a celui de C, on
aboutit au résultat suivant :

(1 =p1)Nar = pmNc (2.10)
(1 —p1)(Nay + Ngp+ + Nap++) = p1(No + No+ + No++ + Neo+a+)

2. Neutralité électrique
Le plasma étant électriquement neutre, on peut écrire la loi de la neutralité
électrique :

N.- = NH+ + Ne+ + 2Ne++ + 3Neo+++ + Nap+ + 2N gp++ (2.11)

3. Loi de Dalton
D’apres la loi de Dalton, le plasma se comporte comme un mélange de gaz
parfait et elle s’écrit sous la forme suivante :

P= Zpi (2.12)

Ou encore

> n;=P/(ksT) (2.13)

avec »_.n; la densité totale du plasma.
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2.1.3 Correction sur I’énergie d’ionisation

A haute température, la somme des niveaux électroniques peut étre divergente.
On introduit donc une correction sur le nombre de niveaux, appelée abaissement du
potentiel d’ionisation. Celui-ci est dii a la présence de particules chargées[57].

(2 +1)e?

ALE; =
47T€0)\D

(2.14)
avec z la charge et A\p la longueur de Debye (Eq.2.53).

2.1.4 Reésultats et discussion

5000 10000 15000 20000 25000 30000
Temperature (T)

Fi1G. 2.1: Composition chimique du CH, — Ar a 60% d’argon.

L’évolution de la population des différentes espéces; neutres et chargées, d'un
gaz CHy — Ar, a I'équilibre thermodynamique, est exprimée dans la figure 2.1.
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A basses températures (5000 < T' < 10000K), le plasma est essentiellement com-
posé de particules neutres, malgré une croissance significative des espéces ioniques
suivantes; O+, H* et Art. A partir de 13000, les densités des neutres diminuent
laissant les densités ioniques, issues de ces particules, prendre le dessus. On remarque
que la densité de C™ augmente rapidement a des températures relativement basses,
cela est due a son faible potentiel d’ionisation, ce qui aide a créer des électrons. Ces
derniers proviennent donc essentiellement de I’'ionisation du carbone.

18

10 . r : : : -
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FI1G. 2.2: Influence de la pression sur la densité Ar™ .

Tandis que la densité de H* reste faible (jusqu’a 13000K), on note une impor-
tante réaction de dissociation de H,. Ce n’est qu’a partir de 14000K que la densité
ionique H* dépasse celle de C'", ceci est due a la production de C*t+ par Pespéce
C™" qui va tendre a disparaitre. Il y a analogie pour ce qui concerne l'espéce Ar™
qui & partir de 10000K commence a diminuer pour laisser apparaitre 'Art+. Et
par conséquence, la densité électronique sera la plus importante puisque tous les
processus d’ionisation contribuent a son augmentation.

La figure 2.2, on a étudié I'influence de la pression sur la densité ionique Ar™, on
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F1G. 2.3: Influence du dosage d’Ar sur les densités d’Art et de C'T.
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a constaté une influence de la pression sur la densité, cela est facilement confirmé
par la loi de Dalton (Eq.2.13).

Dans la figure 2.3, on a varié la quantité d’argon dans le mélange, on remarque
que les densités d’Ar™, a différentes proportions, ont un écart plus significatif que
celui de Ct. Cela est dii au fait que I'ionisation de C'" est trés importante puisque
c’est la particule majoritaire. A 20% d’argon, il n’y aura donc qu’une légére aug-
mentation, tandis que le taux d’ionisation d’Art est nettement inférieur a celui de
C'*, ceci induira a son augmentation si le pourcentage d’argon s’éléve.

2.2 Calcul de la composition chimique d’un plasma
NLTE

Excepté les plasmas ou les collisions sont dominantes, ’énergie des électrons
fournit par un champ électrique externe n’est pas transférée immédiatement aux
particules lourdes. C’est dii au fait que les collisions entre les électrons et les parti-
cules lourdes sont directement proportionnelles au rapport m./m;. Cela induira a
une température électronique plus élevée que celle des particules lourdes, surtout a
basse pression.

Trois méthodes de calcul ont été proposé dans ce travail pour calculer la compo-
sition chimique d’un mélange de plasma hors équilibre thermodynamique[16, 25, 29].

2.2.1 Modéle & 2T
Modéle physique

Le systéme étudié est une petite région d'un plasma, dans lequel tous les para-
métres (pression, densités des neutres, des ions, électronique et les températures)
sont supposés uniformes. On suppose également que la densité des différents états
excités d’atomes et d’ions suit la distribution de Boltzmann avec la température
caractéristique T, (température d’excitation) égale a la température électronique
T,.

Le systéme total est isolé et il est divisé en deux parties;

Le sous-systéme (1) contient les électrons libres et tous les états excités
d’énergies internes des atomes et des ions, tandis que le sous-systéme (2)
inclus tous les degrés de liberté de translation des atomes et des ions. Les
deux sous-systémes sont supposés étre adiabatique I'un de ’autre, di aux
taux extrémement faible d’échange d’énergie cinétique translationnelle,
mais le transfert de particules peut avoir lieu (ionisation-recombinaison).
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Le sous-systéme (1) est caractérisé par la température 77 et le sous-
systéme (2) est caractérisé par la température T5.

L’environnement (ou reservoir de chaleur)du systéme est aussi divisé en deux parties ;

L’un environne le sous-systéme (1), autre environne le sous-systéme (2),
respectivement, caractérisés eux aussi par 717 et Ts, I’'un isolé de I'autre.

Le processus thermique supposé est que le sous-systéme et l’environnement sont a
la méme température, mais aucun transfert de particules n’est permis. L’étude d’un
tel systéme constitue un systéme totalement isolé.

g T
el | T
— SRRSO S . ~—
i T | T2
L Systéeme 1 | Systéme 2
\\\ _— L ————- -
R | | >
—_— -
Environnement Environnement
T rz:

F1G. 2.4: Systéme thermodynamique.

Etude thermodynamique

D’aprés le deuxiéme principe de la thermodynamique, I’entropie d’un systéme
isolé ne doit pas diminuer au cours de son évolution :

dS;so > 0 (2.15)

Lorsque le systéme isolé évolue de maniére irréversible son entropie augmente jusqu’a
ce qu’il atteigne un état d’équilibre, donc la valeur maximale de ’entropie correspond
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a Iétat d’équilibre (dS;s, = 0).
dSiso - dSsyst + dSem) - dSsystl + dSsyst2 + dSenvl + dSenv2 (216)

La variation de ’entropie de I’environnement ou encore du reservoir de chaleur s’écrit
sous la forme suivante :
env syst
0Q 0Qsy

dSenv = — 217
T T (2.17)
On aura donc
5 SYs 5 SYs
dSiso = | dSsyst1 — Quprr ) | dS4ystr — Qosz) (2.18)
T, T
Ot 0Qsyst1,2 = —0Qenv1,2 sont les quantités de chaleurs transférées de I'environne-

ment (1) au sous-systéme (1) et de Penvironnement (2) au sous-systéme (2).
L’expression 2.18 peut étre réécrite comme suite :

5stst1 + 5stst2
T, T,

(dSsystl + dssystQ) Z ( (219)

Ou encore 50
ds, > =k
2z,

Lequel peut étre traité comme une forme de I'inégalité de Clausius, appliquée a un
systéme & deux températures. Cette équation (Eq.2.19) a été utilisée par Van de
Sanden et al[30] comme point de départ dans leur étude thermodynamique du sys-
téme.

Si on suppose que les processus isothermiques dans le plasma a deux tempéra-
tures sont a pression constante, les relations suivantes sont obtenues de la premiére
loi thermodynamique.

5stst1 = dUsystl =+ psystldv = stystl (220)
5stst2 - dUsystQ + psysthV - styst? (221)
k
de = T]dS] — pjdV + Z Nldnl (2'22)

=1

Ou H est ’enthalpie et U I’énergie interne, deux nouveaux critéres peuvent étre
obtenus, en prenant pour constants; températures et pressions pour I'un et tempé-
ratures et volume pour 'autre, I’état thermodynamique d’un systéme a deux tempé-
ratures peut donc étre exprimé par la minimisation de Gibbs ou celle de Helmholtz
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respectivement, :
2, (dG; ° (dH;
(e I Z (#) — Z (T]j — dsj) <0 (2.23)
J=1 J=1
2\ (dF, 2, /dU;
(dF )T17T27V - jzl (T]) — ]Zl (T] — de) S O (2.24)

Si on introduit une variable ¢ traduisant la progression de la réaction d’ionisation-
recombinaison|30] dans I’expression 2.23, on aura pour l'état d’équilibre d’un sys-
téme a deux températures :

2 * *
5 (d_Ga) -y (‘ﬁj%) —0 (2.25)
j=1 df T1,T%2,p1,p2 j=1 dny, d§ T1,T%,p1,p2

Avec k espéce ou encore la nature de la particule, et en posant :

dne dn;
g de
dn,
=-1 2.26
i (2.26)

[’équation 2.25 devient :

* st stl st St2
(dG )T17T2,p1,p2 - ( Ti/ - dSSySﬂ) + (Tj - dSsystZ) =0 (2'27)

Avec

stystl - TldSe + ,uedne + TldSi,eJ: + Mi,exdni + TldSa,ex + ,ua,exdna (228)
styst2 - T2dSi,Tr + ,Ui,Trdni + T2dSa,Tr + ,ua,Trdna (229)

Sion pose 17 =T, et Ty = T}, et a partir de I'expression 2.28 , I’équation 2.27 s’écrit
comme suite :

He Hiex Ha,ex i, Tr Ha,Tr
* — e . ) d i ) d o ) d i ) d o — 2-30
(dG™) (Tedn + T n; + T n)+< T, n; + T, n) 0 (2.30)

Et donc en considérant I’équation 2.26, on obtient :

He Hiex Ha,ex i, Tr Ha,Tr
— — — — - —— = 2.31
LT L m (2:31)
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OW fie, fi Try fa Trs foiex €6 fla.e SONE les potentiels chimiques de 1'électron libre (trans-
lationnel et du spin), de l'ion et de 'atome dans I’état d’énergie translationnelle et
dans I’état d’excitation de I’énergie interne, respectivement.

3
2rmoksT,\ ? kpT.
e = —kBTeln2<7Tm B ) B

h? e
r 3
2mm;keThy \ 2 kgT;
piry = —kgTyln 2( h2B h) BA"
I i
r 3
2mmakpTh\ 2 kgT,
farr = —kpThln 2( Wmth h) Brh (2.32)
I Pa
. F;
iow = —kgT.In|ZM™(T, —
faex = —kpT.In[Z"(T.)]

Ces expressions découlent de la relation suivante

_ [OF
i = on; .
avec F' = —kgT In(Z"")

Dans notre cas, on a pris comme convention que 1’énergie de I’état fondamental de
I’atome est égale a zéro et donc I’énergie de I’état fondamental de 1’ion est I’énergie
d’ionisation Ej.

Sachant que m, >~ m; et en utilisant les équations 2.32 dans 2.31, on aura le résultat

suivant : ,
PePi th (Te> 271-'InekBjje 2 EI
—oZi kpT, - 2.33

Pa Zént(Te) h? BletED k:BTe ( )
Il suffira donc de remplacer les pressions partielles par p; = n;jkgT; (Eq.2.13),pour

obtenir ,
NN Z(T,) (2rmekgT, 2 E;
=21 — 2.34

na  Z(T) ( n? P\ kT, (2.34)

2.2.2 Modéle de Potapov

Potapov([34| a émis comme hypothése que le systéme total est isolé et qu’il peut
étre divisé en plusieurs systémes isolés, c’est a dire, que chaque sous-systéme et son
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environnement constituent un systéme isolé (systéme a une température).
Pour des températures et volume constants, on aura :

dSsystl + dSenUl - dSsystl - 5C?systl/T‘l - dSsystl - dUsystl/Tl Z 0 (235)
dSsyst2 + dSenv2 = dSsyst2 - 5stst2/T2 = dSsyst2 - dUsyst2/T2 >0 (236)

donc
(dFsystl)Tl,V =d (Usystl - Tlssystl) <0 237)
(dFsyst2)T27v =d (Usyst2 - T2Ssyst2> <0 (238)
et
(dFsys1) gy + (dFsyse2) g, <0 (2.39)
En considérant la relation 2.26, on obtient la condition d’équilibre :
Me + Hiex — Ha,ex + i Tr — Ma,Tr = 0 (240)
et en remplagant les potentiels chimique par leur valeur respective (Eq.2.32)
—kpT.In A — kgTy In (@) ~0 (2.41)
Avec ,
kJBTe Zl-mt(Te) 27rmekBTe 2 E]
A=2 , exp | —
Pe Zént<Te) h2 kBTe
de I'expression 2.41, on aboutit a :
Ty
Di \ "
In (—) =InA (2.42)
Pa

De cette derniére relation, on obtient I’équation de Saha modifiée proposé par Po-

tapov
T, . 3
n; Te Qth<Te) 27rmekBTe 2 E[
— = — 2.4
e (n) Zg"t(Te)( h? P\ AT (2:43)
2.2.3 Modéle 4 4T

Le modéle a 27T est surtout utilisé pour calculer la composition chimique d'un
gaz monoatomique, ayant dans notre cas un mélange de gaz composé de plusieurs
espéces, on a supposé que les particules ont, selon leur masse, des températures
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différentes. Donc chaque espéce a sa propre énergie cinétique moyenne et sont sup-
posées suivre les fonctions de distribution des vitesses maxwelliennes caractérisées
par les températures T}, , Th,, Th, et T, qui correspondent a celles de I’hydrogéne, du
carbone, de I'argon et de I’électron, respectivement.

A partir de 8000K, le systéme est essentiellement composé d’espéces atomiques
et d’électrons libres. Sachant que les électrons sont des particules indiscernables, on
peut diviser notre systéme isolé en trois systémes isolés, les uns des autres. Chaque
systéme est composé de 27';

Ty, (i : Vespéce atomique) et 7.
Dans ces conditions, la variation de ’entropie du systéme total aura la forme
suivante[16] :
dSiso - dSsystl (Thla Te) + dSsystQ(Thga Te) + dSsystS(Th37 Te) Z 0 (244)

Et puisque chaque systéme est isolé, on peut utiliser le modéle a 27" pour chaque
systéme.

dSsyst1<Th17Te) Z 07 dSsyst2<Th27 Te) Z 07 dSsystB(Th37 Te) Z O (245)
En procédant de maniére analogue au modeéle a 2T (Eq.2.31), on obtient les états

d’équilibre des trois systémes :

He Hiex B Ha,ex HiTr B Ha, Tr -0

LT T T, T

He Hi.ex Ha,ex HiTr Ha, Tr

— — - — ——"— =0 2.46
T, + 1. T, + Th, Th, ( )
& + Hiex B Ha,ex + HiTr B Ha, Tr -0

Te Te Te Th3 Th3

Et en remplacant les potentiels chimiques par leurs valeurs respectives (Eq.2.32), on
obtient :

e = By (5 o)

e () s (B~ Ex) o
On pose

M3 = Zggjgi’zgj exp (Er, — Ey,) (2.50)
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On peut a présent utiliser le paramétre 6 = T, /T}, pour calculer les densités du
systéme (1) et déduire les compositions chimiques des deux autres systémes|16, 25] :

(2.51)

Ny = Qp—att (2.52)

2.3 Correction sur I’énergie d’ionisation en NLTE

On a vu précedemment 2.1.3, que ’énergie d’ionisation devait étre corrigée par
’abaissement du potentiel d’ionisation (Eq.2.14), cette derniére est inversement pro-
portionnelle & la longueur de Debye qui s’écrit dans le cas d’un LTE sous la forme
suivante :

EQkBT

e2n,

Ap = (2.53)

et dans le cas d’'un NLTE;, il est écrit sous I'expression suivante[31] :

N
60/{33 Te Th
Ap = e2 (n_e - Z Z?”z) (2.54)

i=1

Shkarafosky et al ont supposé que dans un plasma NLTE, les ions et les électrons
agissent de la méme maniére dans l'effet d’écrantage (Eq.2.54).

Kihara et al[32] ont, quant a eux, supposé que le taux de relaxation entre la
température électronique et celle des ions est proportionnel au temps du taux de va-
riation des énergies cinétiques moyennes. En d’autres termes I’énergie cinétique des
particules est plus grande que leur énergie potentielle, les ions seront complétement
écrantés par les électrons environnants. Cependant, les électrons ont un mouve-
ment trés rapide comparé a celui des ions et trés peu d’ions prennent part a 'effet
d’écrantage. Par conséquent, la longueur de Debye des interactions ion-électron est
plus petite que celle des électrons(Eq.2.53) :

1 k2 + k2 k2 + k2 1
—:k 1 2 1 1 2 - 2.
Y 1epr 22 )n( 22 2 (2.55)

N
e2n, e2 2N

kl = ) k2 - §
60]€BT6 60]€B i1 Th

ol
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2.4 Reésultats et discussion

2.4.1 Composition chimique

On a obtenu les résultats suivants, en utilisant les lois annexes (pg.32) et la
correction de I’énergie d’ionisation (Eq.2.54).
Les figures ont été réalisé pour une température électronique allant de 5000 a 20000 K
et # = 3, et pour un dosage de 60% d’argon & pression atmosphérique, mise a part
la figure 2.7 qui représente une comparaison des données expérimentales avec nos
prédictions théoriques pour 'argon pur|16].

La figure 2.5 exprime I’évolution des densités calculées par deux modéles; le mo-
déle & 4T et le modéle de Potapov, respectivement. On remarque que la densité de
C™ est la plus importante comparée & celle des autres ions jusqu’a 18000K pour le
modeéle de Potapov tandis que pour 'autre modéle, il n’est majoritaire que jusqu’a
14000K, on peut aussi ajouter que pour la figure présentant le modéle de Potapov,
I’évolution de C'* est pratiquement le méme que celle de ’électron jusqu’a 15000,
alors que pour le modéle a 47", son évolution change a partir de 9000K et on pergoit
une augmentation de la densité électronique. C’est d’ailleurs la raison pour laquelle
les autres densités augmentent beaucoup plus rapidement avant 12000K.

On remarque dans la figure 2.6, que la courbe obtenue du calcul de la composi-
tion par le modeéle de Potapov indique une faible ionisation pour les températures
inférieur & 13000K et elle devient importante au dela de 15000/ par rapport aux
deux autres modéles qui sont quant a eux, identiques et assez proches de la courbe
exprimant l’équilibre thermodynamique. Cependant, pour une température com-
prise entre 13000 et 14000k, les courbes des trois modéles utilisés dans le calcul de
la composition d’un plasma hors équilibre thermodynamique se rejoignent.

La figure 2.7 est une comparaison entre le modéle a 47 et des résultats ex-
périmentaux, on a calculé la composition en choisissant le paramétre 6 égal a 2, 1.5
et 1.2, la comparaison conduit & un bon accord entre notre modéle et 'expérience.

Dans les figures 2.8, la densité de C" pour le modéle de Potapov augmente
trés rapidement jusqu’a 16000K puis diminue pour laisser apparaitre le C™". Mais
malgré son évolution rapide, la densité reste plus faible que celle des deux autres
modeéles pour des températures inférieures & 12000K. En ce qui concerne ’expres-
sion des courbes prédisant le comportement de la densité d’Ar* pour les différents
modéles de calcul de la composition chimique d’'un plasma NLTE et le modéle de
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FiG. 2.5: Composition chimique du CHy — Ar calculée en utilisant la méthode a
4Tet le modeéle de Potapov.
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F1G. 2.6: Comparaison des différents modéles pour le calcul de la densité électro-
nique.

Saha qui traite ’équilibre thermodynamique, on remarque que I'ionisation de I’ Ar™
est peu importante comparé a celle du C* (> 10" em™3). Pour une température
comprise entre 8000 et 9000K , I’évolution de la densité calculée par les modéles 27,
4T et I’équilibre, est pratiquement identique, puis la courbe exprimant la densité a
I’équilibre va nettement augmenté par rapport aux deux autres modeles. Tandis que
la densité d’Ar™ calculée par le modéle de Potapov reste relativement faible. On
peut expliquer le faible écart qui existe entre les courbes des modéles 27", 47T et du
modele traitant 1’équilibre, en notant que pour la densité de I'ion C'*, les courbes
exprimant le NLTE sont supérieures a celle du plasma en LTE, tandis que pour la
densité de I'ion Ar™, c’est 'inverse qui se produit. Sachant que la densité électro-
nique augmente au cours de I’ionisation, le gain d’une part et la perte de 'autre par
rapport a la densité des espéces ioniques calculée a I’équilibre nous méne a ce faible
écart.
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Les données expérimentales sont (3) Nicket al, (4) Huang et al et (5) Regt et al .

2.4.2 Influence du dosage et de la pression

L’étude de I'influence du dosage et de la pression sur la composition chimique
d’un plasma est indispensable pour pouvoir enrichir nos données théoriques sur 1’évo-

lution des densités|25].

On peut croire en comparant les deux figures (Fig.2.10) que la densité de 1'ion
ArTt est beaucoup plus sensible au dosage que la densité de 'ion C'", mais il faut
préciser tout de méme que la densité de C* est beaucoup plus importante que celle
de PAr™ et que la loi de la neutralité électrique relie ces densités de la maniére

suivante : n, 2 N+ + N+

La figure 2.9 indique que plus la pression est élevée plus la densité augmente
ceci peut étre vérifié théoriquement par la loi de Dalton (Eq.2.13).
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FI1G. 2.9: Influence de la pression sur le C* a 6 = 2.

2.4.3 Influence du paramétre 0

Dans cette partie de notre étude[26], on a calculé la composition chimique du
plasma sous un dosage de 20% d’argon, en prenant en compte les lois annexes et
I’abaissement de potentiel d’ionisation. Les figures 2.12 et 2.11 montrent I'influence
du paramétre 6 sur la densité de I'espéce considérée (avec ¢ allant de 1,3,6,8 et 10
respectivement).

Dans la figure 2.12 on remarque tout d’abord que la densité électronique est
importante et sa croissance rapide et suivant I’augmentation de 6 ; la densité élec-
tronique et la densité de Ot augmentent. C’est di au fait que 6 influe dans le
calcul de la longueur de Debye. On remarque aussi une croissance suivie, a partir de
15000K d’une diminution qui est due & 'apparition de 'ion C**. On peut constater
que l'influence du paramétre 6 implique une augmentation des densité électronique

et de I'ion C'F, tandis que dans la figure 2.11 plus 6 augmente plus la densité d’Ar™
diminue, ceci est due au choix du dosage.
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FIG. 2.12: Représente la densité électronique et la densité de C'* respectivement
pour différentes valeurs de 6 sous pression atmosphérique.



Chapitre 3

THEORIE SUR LE
RAYONNEMENT

Le rayonnement émis par un plasma est composé de deux types de spectres :

— Le spectre continu; c’est le rayonnement émis sur toutes les fréquences. Il
est di a divers processus tels que la recombinaison radiative, ’attachement
radiatif ou encore a 'effet Bremsstralung qui consiste au freinage des particules
chargées a travers les champs coulombiens des atomes, ions et électrons.

— Le spectre discret ; qui ne contient que certaines radiations bien définies, de
longueurs d’onde déterminées.

Dans les plasmas de décharges, le rayonnement est émis, absorbé ou diffusé pour
différentes fréquences. Il sert de moyen de transport d’énergie et participe a ’asso-
ciation de plusieurs phénomeénes tels que ’excitation, l'ionisation et la dissociation.
Une part du rayonnement est émergé a la surface et devient la lumiére percue par un
observateur, ou détectée par des appareils a I'extérieur de la décharge. Mais avant
qu’il n’atteigne la surface, le rayonnement produit au coeur de la décharge, peut étre
diffusé, absorbé et reémis plusieurs fois. Ce rayonnement peut étre atténué comme
il peut étre augmenté en passant a travers les autres parties du plasma. Une pro-
portion importante des photons est réabsorbée par d’autres atomes ou molécules
avant d’étre sortie de la cellule. Les espéces qui sont ainsi excitées réémettent a leur
tour, dans toutes les directions de I'espace, des photons dont une certaine fraction
sort du plasma et le reste est & nouveau réabsorbé. I.’opération peut se répéter plu-
sieurs fois de suite. En conséquence, ’observateur receuille des photons dont une
faible partie seulement a été émise directement sans absorption, mais au contraire
un grand nombre de photons receuillis ont été absorbés successivement par plusieurs
particules. Ce que nous percevons alors a I'extérieur c¢’est la composition de plusieurs

23
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processus qui ont eu lieu dans différentes parties du plasma. Dans le but d’expliquer
ce phénomeéne d’émission, on a dans ce chapitre, étudié le rayonnement dans son
ensemble puis nous avons exposé la résolution de I’équation du transfert radiatif
(RTE) , déterminé les différents processus responsables du rayonnement et enfin
terminé avec I’étude du profil spectral.

3.1 Etude du rayonnement

3.1.1 Rayonnement et spectre d’émission

Pour décrire le rayonnement, deux théories se sont longtemps confrontées. D’aprés
la théorie ondulatoire, toute radiation peut étre considérée comme la superposition
d’ondes électromagnétiques. Quant a la théorie corpusculaire, elle est basée sur I'idée
que la lumiére est composée de particules, des photons, qui se propagent le long des
rayons lumineux. On considére a présent qu’a chaque photon est associée une onde
électromagnétique. C’est ce que 'on appelle la dualité onde-particule : chaque pho-
ton qui compose la lumiére transporte une énergie individuelle, F, proportionnelle
a la fréquence de son onde associée, v, suivant la relation de Planck :

E =hv (3.1)

ou h est la constante de Planck.

Spectre d’émission du rayonnement

A toute fréquence v est associée une longueur d’onde ), caractéristique de cette
onde : .
A= — (3.2)

v
c est la vitesse de la lumiére dans le plasma, qui est reliée a la célérité de la lumiére
co (vitesse de la lumiére dans le vide) et a I'indice de réfraction absolu du plasma a
la longueur d’onde A, ny, par 'expression :

c=2 (3.3)

o
Ainsi a chacun des photons émis correspond une longueur d’onde. Si ’on représente
la quantité de photons générés en chacune des longueurs d’ondes d’émission d’un
plasma, on obtient son spectre d’émission. Il est le reflet des processus physiques qui
s’y déroulent, et dépendra donc des caractéristiques du milieu. Plus généralement,
les spectres dépendent de; la composition chimique, la pression, la température, la
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géométrie et I’état du plasma.

Il existe deux types de spectres. Le premier correspond aux rayonnements dont
I’énergie est concentrée dans un domaine extrémement étroit du spectre. Ce sont les
pics qui sont générés par des transitions des électrons dans les états liés des atomes,
ions ou molécules. Ces pics sont appelés raies d’émission. Ils se superposent a un
second type de spectre, dit continu, qui provient du rayonnement dont ’énergie est
répartie sur un domaine plus ou moins étendu de longueur d’onde. Cette deuxiéme
composante du spectre est nommeée continuum. Elle est produite en général par
interactions des électrons libres du plasma avec les autres particules.

Effet de ’épaisseur optique dans un plasma rayonnant

Le rayonnement émis d’un atome ou d’un ion dans un plasma peut étre réabsorbé
par d’autres atomes (ou ions) présents dans le gaz ionisé.
[’épaisseur optique 7 peut étre obtenue a partir de ’expression suivante[33] :

() = / K, dz (3.4)

avec K, est le coefficient d’absorption par ecm et x la coordonnée du trait lumineux
traversant le milieu.

Dans le cas d’'un plasma homogéne de forme cylindrique étant soumis a une
décharge éléctrique, la zone la plus chaude et donc la plus émissive est le centre et
la zone la plus froide sa périphérie. On peut donc écrire

/d:c =R (3.5)

avec R le rayon du plasma.
Dans le cas d'un plasma optiquement mince, I’absorption est négligée et 1’émis-
sion de chaque particule contribue a l'intensité observée I,.

3.1.2 Flux énergétique, intensité et luminance
Flux énergétique

Chaque photon constituant la lumiére se déplace en transportant de I’énergie. Le
débit d’énergie qui en résulte a chaque instant, par unité de temps, est appelé flux
énergétique ou encore puissance de rayonnement a l'instant considéré. Il s’exprime
en Watt, et se note P,.
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Intensité

Pour caractériser la quantité de rayonnement émis dans une direction de l’es-
pace, on introduit la notion d’angle solide, qui représente une unité d’angle dans
'espace, et qui a pour unité le stéradian(Sr). On peut alors définir I'intensité [
du rayonnement dans une direction donnée, comme le flux énergétique rayonné par
unité d’angle solide d2 dans la direction considérée (Fig.3.1) :

_ dP,(0,d%)
B a0

I (3.6)

F1G. 3.1: Puissance radiative émise par un volume élémentaire de gaz.

Luminance

Par définition, pour une source étendue finie, la luminance en un point est 1'in-
tensité rayonnée par unité de surface dS, exprimée en W.em=2.sr~ 1. Il s’agit donc
du flux d’énergie rayonné par une unité de surface, par unité d’angle solide :

dl - d®P,(,dQ)

L= 55t =~ d0dS cosd (3.7)

Lorsque l'on s’intéresse plus spécifiquement au rayonnement émis a une longueur
d’onde donnée, on parle de luminance spectrale, qui est égale a la luminance par
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unité de longueur d’onde dA :

dL
Ly=— 3.8
= (38)
On peut aussi introduire la luminance spectrale en fonction de la fréquence :
L,dv = LydA\ (3.9)

3.1.3 Emission et absorption

Dans un milieu rayonnant, les propriétés locales d’émission et d’absorption du
rayonnement en un élément de volume dV sont décrites respectivement par les coeffi-
cients d’émission et d’absorption de ce milieu en dV'. La quantité d’énergie rayonnée
par I’ensemble du plasma est caractérisée par la grandeur émissivité. Notons que
le rayonnement des plasmas que nous étudions étant considéré comme isotrope, on
peut donc simplifier notre étude en considérant une seul direction de propagation.

Coefficient d’absorption spectral
Le coefficient d’absorption atomique d’une raie spectrale[38|, K, est :

e? P,
K, = —fuN,==< 3.10
mc Ju "or ( )
ou f,; est la force d’oscillateur, /V; la population du niveau inférieur [ et P, le profil

spectral de la raie considérée. Et d’aprés Griem[56], la force d’oscillateur s’écrit :

foa 2 (FEN 1L
w332 \ e u® [3
Par ailleurs, on introduit le coefficient K, qui représente le coefficient d’absorp-

tion spectral corrigé de I’émission spectrale induite (considérée comme une absorp-
tion négative).

K'(r) = K,(r) {1 — exp (‘/%T)] (3.11)

Coefficient d’émission spectral

Le coefficient d’émission spectral, €,(r, T'), représente la puissance rayonnée par
un élément de volume dV suivant une direction df) de l’espace, par unité de fré-
quence dv, a la température 7. Il s’exprime donc en W.em™3.srt.em™".

Un électron excité sur un niveau d’énergie F,, d’'un atome peut revenir spontané-

ment vers un niveau d’énergie inférieur £, en émettant une raie dont la fréquence est
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proportionnelle & la différence de I’énergie entre ces deux niveaux. Et le coefficient
d’émission de cette raie s’écrit sous la forme suivante :

hv
v — _Au uPu 3.12
c 4 i ( )

Ou A, est la probabilité d’émission spontanée, n,, la densité du niveau supérieur et
P, le profil de la raie.
Emissivité

L’émissivité représente I'intensité émise par le plasma dans une direction donnée
et par unité de volume. Il s’agit donc de la puissance rayonnée par unité de volume
dV et par unité d’angle solide df2.

e=dI/dV (3.13)

[’émissivité est reliée aux coefficients d’émission spectral et d’absorption spectral
par Pexpression|[13] :

e(r,T) = / e (r, T) exp (_ / ’ K,,('r’,T)dr’) dv (3.14)

3.2 Résolution de I’équation du transfert radiatif
(RTE)

Dans les plasmas thermiques, 1’équilibre thermodynamique complet n’est pas
réalisable et donc les radiations émises par le plasma ne sont pas toutes réabsorbées
par le plasma et par conséquent la loi de Planck (Eq.1.34) n’est pas applicable. Par
contre la loi de Kirchhoff reste valide :

Ex= K;\B)\ (315)

Avec ey, K} et B sont respectivement le coefficient d’émission spectral, le coefficient
d’absorption corrigé de I’émission induite et la distribution spectrale du rayonne-
ment.

2hc? 1

)\5 he
eXp ( xpo7 ) — 1
Pour calculer le coefficient d’émission nette £y, qui est la différence entre la puis-
sance rayonnée par unité de volume et la puissance provenant des autres points du

B\(T) =

(3.16)
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plasma absorbée dans 1I’élément de volume considéré, nous devons résoudre 1’équa-
tion du transfert radiatif qui s’écrit sous la forme[61] :

ENN = K;\(B)\ — JA) (317)

enx est le coefficient d’émission nette spectrale.

La RTE ne peut étre réalisée, cela est due a la dépendance des grandeurs "K{, e,"
envers la variable spectrale (la fréquence ou encore la longueur d’onde) et ".J," envers
les variables d’espace.

Deux types d’hypothéses simplificatrices peuvent alors étre abordées :

— Simplifier les variations des grandeurs envers la longueur d’onde A en utilisant
lapproximation du corps gris[64] qui consiste a découper le spectre en plu-
sieurs bandes de fréquence a l'intérieur desquelles le coefficient d’absorption
est constant.

— Simplifier la géométrie du milieu.

Dans les plasmas d’arc, le rayonnement des raies est essentiel dans le rayonnement
total. On ne peut pas considérer le milieu optiquement mince sur la totalité du
spectre|62] et 'approximation du corps gris n’est donc plus valable. On se propose
de conserver la dépendance fine du spectre en fonction de la fréquence, en supposant
le profil radial de température de type rectangulaire (Fig.3.2).

La région, ou 'arc se produit, est la plus chaude et par conséquent la plus émis-
sive et si ’on considére la géométrie du milieu comme étant un cylindre, cette région
se situe dans 'axe central du cylindre. Les radiations émises par la partie la plus
chaude sont fortement réabsorbées quand elles traversent le plasma.

Le probléme revient & traiter le transfert radiatif dans un cylindre isotherme, en
fonction de la température Ty et du rayon R.
L’intensité moyenne est donnée en coordonnées cylindriques par la relation suivante[65] :

1 [ S(e)
Jy = —/ / dpdr K\ B\Go(T) (3.18)
™ =0 Jr=0
Avec 0
- m T
Gn(T) = /7r/2 sin Qexp( sin0> do (3.19)
et

(r) = /R K (3.20)

T est I’épaisseur optique, G,,(7) une fonction qui dépend de la géométrie du plasma
et S(p) est la distance traversée par le rayonnement émis du point P situé a une
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4 o

Profil rectangulaire

To

Profil reel

F1G. 3.2: Profil radial de température.

distance x de ’axe du cylindre vers le point @, situé sur la périphérie du cylindre
(Fig.3.3). Si le profil de température est rectangulaire, I’équation 3.18 devient|[63] :

R w/2 K'r
Jy(0) = B drdf K’ A
/\( ) /\/ro/O g /\exp< sinQ)

w/2 K
= B, (1—/ df sin 6 exp (— '/\7“))
0 sin 6

= By(1-G{(K\R)) (3.21)
On remplace Jy par cette derniére expression dans I’équation 3.17 :
ex = K\B\G1(K\R) (3.22)

Et donc le coefficient d’émission nette sera égal a :
0

On peut assimiler le cylindre isotherme & une sphére isotherme, la fonction G (K R)
sera égale a|66] :
G1(K\R) = exp (—K\R) (3.24)

et finalement ;
EN = / K{Byexp (—K\R) d\ (3.25)
0
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FiG. 3.3: Plasma en forme cylindrique.

3.3 Processus d’émission de rayonnement

Le rayonnement total résulte de la superposition de plusieurs phénoménes radia-
tifs; le spectre continu (ou encore le continuum) et les raies spectrales. Les méca-
nismes responsables du continuum sont les transitions libre-lié et libre-libre et celui
responsable des raies spectrales est la transition lié-lié[51].

3.3.1 Transition lié-lié
Un électron excité sur un niveau d’énergie E,, d'un atome peut revenir sponta-

nément vers un niveau d’énergie inférieur Fj, en émettant un photon d’énergie :

X _E -E (3.26)
>\ul

Le coefficient, d’émission d’une raie est donné par :

he
4 )\ul

Avec A, n, et P, sont respectivement la probabilité d’émission spontanée donnée
dans les tables NBS[68] et par Kurucz et Peytremann[67], la densité de l'atome
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dans I’état excité u et le profil normalisé de la raie vérifiant pour une température
T donnée :

/ T PV =1 (3.29)

3.3.2 Transitions libre-lié

On peut distinguer deux transitions libre-lié¢ : I’attachement radiatif et la recom-
binaison radiative[18].

1. Attachement radiatif
Le rayonnement continu de I'attachement radiatif, dont le processus inverse est
le photodétachement, résulte de la capture d’un électron par un atome neutre
électronégatif pour former un ion négatif avec émission d’un photon :

he
A+e «— A + 5N
ot la longueur d’onde A du photon émis lors de cette réaction vaut : A = th .

Le coefficient d’émission spectral ¢, (W.em™3.Sr~L.em™!) est donné par la
relation suivante[20] :

c 2hc hc _

€a()\, T) = FF exXp (_)\k‘BT) 'I’LA—O'det(Ec) (329)
Ou E,, E., na-, et o, sont respectivement 'affinité électronique de ’atome
A, 'énergie cinétique de I’électron, la densité de I'ion A~ et la section efficace
de photo-détachement de 'ion A~.

2. Recombinaison radiative
La recombinaison radiative d’un ion atomique ou atome de charge ze avec un
électron, forme un atome ou un ion de charge (z — 1)e dans un état quantique
(7) et conduit & ’émission d'un photon dont la fréquence est distribuée de
fagon continue. Dans les plasmas thermiques, ce mécanisme est prépondérant,
le processus inverse est la photoionisation :

. h
AE D—l—{%AH—l—e*

La fréquence du photon absorbé est égale a

h B
TC —ECY _AE—E., +E,
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avec respectivement El(z_1 AFE, E,, et E., la limite d’ ionisation I’abaisse-

ment de la limite d’ionisation, I’énergie d’excitation de I'ion A Vet I énergie
cinétique de 1’électron.

Dans un plasma en E.T.L, le coefficient d’émission spectrale est donné par
[19] :

nen; ¢ 2 he .
Eree(M, T) = Cy — = (1—exp(-— g e (N T) (330
AegT

ZZAJU‘XQVZT

avec

EFV_AR
| eXp( i — )Z 97V exp (—,%T) oi(A)
£ nyNT) = — 3.31
-l ) A3 022291Z+)T (exp (—hc/NkpgT) — 1) ( )

et
Cy = 5,44.107%J.m? K2 Sr~!

Cy=6,68.10"m 1K

El(fml AF sont la premiére limite d’ionisation de A®~1 et I’abaissement de
potentiel d’ionisation (API). n.,n; sont la densité électronique et la densité
de Iion A**, Z,(T) la fonction de partition de I'ion A**. Les poids statistiques
g§z+), gi(zfl) sont celui du premier niveau de A** et du niveau i de AV, res-
pectivement. o;(\) est la section efficace de photo-ionisation du niveau excité
i, et {z—1)(A,T) est le facteur de Biberman-Schluter qui caractérise la struc-
ture électronique de I'ion A®~V_ il représente les corrections quantiques & un

modéle "classique hydrogénoide simplifié¢", dans I'hypothése de 'ETL[22, 23].

3.3.3 Transition libre-libre

Un électron libre dans un champ d’un ion ou d’un atome peut étre freiné et
émettre ainsi un photon. On distingue le cas de I'interaction électron-ion traité dans
I’approximation hydrogénoide du cas de l'interaction électron-atome traité dans le
cadre de la théorie semi-classique. Les relations liant le coefficient d’émission de ces
processus aux grandeurs locales du plasma ont été données par Gongassian|18].

1. Rayonnement de freinage électron-ion

he
+_

At [, A [, +
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he 1
5 = 3™ (97 %)

Le coefficient d’émission spectrale e,; est donné par Cabannes et Chapelle|21]
dans I’approximation hydrogénoide suivant la relation :

2
. B €\ Znen; B he
Eei <)\7T) o Cl ()\2) T1/2 exp ( )\kBT) GZ+()\7T) (332)
Avec
—+00
Gz (N T) = / 9r5(y, A, T)e Vdy (3.33)
0
hc
= .34
m? 1
= L g = ———————— 3.35
YT T T T (R (3.85)
avec (9 0)
Orr\Vi,
grr(0i,V5) = 73
TP G ] (03, M)

¥; et ¥y sont les vitesses initiale et finale de I'électron, Gz (A, T) est le fac-
teur correctif de Gaunt qui est obtenu par intégration du facteur de Gaunt
libre-libre gss selon la méthode de quadrature de Gauss Laguerre|21|, oy la
section efficace de la transition libre-libre, afff la section efficace classique de
Kramers|24].

2. Rayonnement de freinage électron-atome

_ _ he
A+[6 ]191- AJF[G }19f+7

he 1

By = 5m, 7922—7930\

La contribution du rayonnement de Brumstrahlung ou de freinage électron-
atome est faible comparée a celles de la recombinaison radiative et du rayon-
nement de freinage électron-ion. Le coefficient d’émission spectrale est donné
par Cabannes et Chapelle [21] dans I’approximation hydrogénoide suivant la



CHAPITRE 3. THEORIE SUR LE RAYONNEMENT 65

relation :
_ < 3/2 __he
o\ T) = Cs ( Az) nane T2 exp ( AkBT) G\ T) (3.36)
+o0
G\ T) = / o(xo +y)(zo +y)’e Ydy (3.37)
0

avec Cy = 3,42.107% (Jm.K~3/2.8r71)

Les valeurs de zy et y sont calculées de la méme maniére que le paragraphe
précédent (1). n, est la densité des atomes neutres et o la section efficace de
collision électron-neutre. L’intégrale 3.37 est calculée par une procédure de
Gauss-Laguerre.

3.4 Profil spectral

Le profil d’une raie dépend de facon complexe des conditions thermophysiques
du milieu. Par exemple, la pression ou la densité, la fraction molaire de ’espéce
active et des autres espéces, qui interviennent comme perturbateurs lors de colli-
sions pendant la transition, la température ou loi de distribution des vitesses des
particules sont autant de facteurs influant sur le spectre. Un spectre réel de gaz est
le recouvrement, avec d’éventuels effets de couplages, de 'ensemble des raies liées
aux différents phénomeénes (émission spontanée, induite, absorption) pour I’ensemble
des transitions existantes. Le profil d’une raie est supposé étre normalisé (Eq.3.28).

Dans la pratique, les raies observées sont élargies. En effet, les états liés ne sont
pas en toute rigueur stationnaires, et d’apres le principe d’'incertitude de Heisenberg,
on a :

h
ABAt < o (3.38)

s
et on observe alors une incertitude sur les niveaux d’énergie, qui dépendra des durées
de vie de ces niveaux. D’autres phénomeénes, comme le phénoméne de prédissociation
pour des niveaux couplés & un continuum contribuent aussi a I’élargissement des
valeurs d’énergie possibles pour ces niveaux. Ces phénoménes sont regroupés sous le
nom d’élargissement naturel.

D’autre part, les énergies des niveaux peuvent étre perturbées par des collisions
avec d’autres particules. On distingue les collisions avec des particules identiques
(élargissement de résonance), avec des particules neutres différentes (élargissement
Van der Waals), ou avec des particules chargées (élargissement Stark). 1.’ ensemble de
ces phénoménes est regroupé sous le nom d’élargissement collisionnel ou de pression.

Finalement, les particules rayonnantes ont des vitesses variables par rapport au



CHAPITRE 3. THEORIE SUR LE RAYONNEMENT 66

reférentiel d’observation. Ce phénoméne est appellé élargissement par effet Doppler.
Le profil d’'une raie élargie par les mouvements thermiques des atomes émetteurs,
et par les interactions des particules perturbatrices est un profil de Voigt. Ce profil
résulte de la convolution d’une fonction gaussienne (due a Ueffet Doppler) avec une
fonction lorentzienne (due aux élargissements de pression).

Le profil lorentzien est donné par :

1 ANL
TAN + (A= Xp)?

Pr(A) = (3.39)

Avec AN, est la somme de toutes les largeurs a mi-hauteur des élargissements de
pression (Stark quadratique, résonance et Van der Waals).
Le profil gaussien est de la forme suivante :

Po()) = i exp {_ ()\A_)\io)Q} (3.40)

AMp est la largeur a mi-hauteur de 1’élargissement Doppler.

La convolution des processus d’élargissement naturels, Doppler et de pression
définis par des profils gaussiens et lorentziens conduit & un profil de Voigt (voir
annexe A) :

2
AN; /+°° exp (——AiD)
v = ) A P 40

Ce profil n’est pas intégrable analytiquement, et on doit soit intégrer I’expression
numériquement, soit avoir recours a des méthodes approchées pour le calcul de ce
profil. Plusieurs méthodes pour la détermination de ce profil existent et la plupart de
ces méthodes sont présentées dans|58]. Plus particuliérement, une expression semi-
empirique proposée par Whiting[59] :

C A)\ 2,25 10
P _ —2,772D? 2 1 1— L -0,4D%%
V()\) Cle + 1 T AD2 + 070 602 A)\V € 10 + 2,25
(3.42)
Avec
A— N
D pu—
ANy

1
A\ = 3 (A)\L + /AN + 4A)\§))
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F1a. 3.4: Profils normalisés d’une raie.
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c = .
Ay (1, 065 + 0, 047435 + 0,058 (4% ) )
()
02 _ ANy

2
Ay (1.065+0,0783 +0.058 (33

3.4.1 Elargissement naturel

L’élargissement naturel de la raie est lié au principe d’incertitude de Heisenberg,

selon lequel,
h

Ou AE5 et Aty sont, respectivement, 'incertitude sur la valeur du niveau d’énergie
haut de la transition et l'incertitude sur le temps pendant lequel ce niveau haut est
occupé. Une relation analogue a I’équation 3.43 s’applique au niveau d’énergie bas de
la transition. Ces incertitudes conduisent & une incertitude sur la valeur du nombre
d’onde du centre de la raie. La fonction de distribution de I'intensité de la raie i est
alors donnée par le profil de raie de Lorentz. Dans notre étude, comme la pression
considérée est la pression atmosphérique, les effets dus aux collisions, des particules
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présentent dans le plasma, sur 1’élargissement du profil sont prépondérants et les
effets de 1’élargissement naturel sont négligeables.

3.4.2 Elargissement de pression

[’élargissement de pression, dont le profil est lorentzien, est di a l'interac-
tion d’'un atome émetteur avec les particules environnantes appelées perturbateurs
(atomes, ions ou électrons). Cette interaction provoque un élargissement et un dépla-
cement de la raie ainsi que ’apparition de chevauchement des raies. L’interprétation
de I’élargissement de pression se base sur deux théories distinctes selon la nature
et la densité des perturbateurs. Ces théories sont ’approximation des impacts et
"approximation quasi-statique|39].

Dans le cas ou les perturbateurs sont des électrons, on considére que le temps
entre deux collisions est plus grand que la durée des collisions. L’effet moyen des
collisions est par conséquent trés faible et "approximation des impacts peut étre
utilisée[40]. Cette approche fut étudiée par Lorentz assimilant I’atome & un oscil-
lateur, puis par Weisskopf]43] introduisant une approche ondulatoire dans laquelle
intervient une modification de la phase de ’onde associée au cours de la collision de
deux atomes.

Dans le cas ou les perturbateurs sont des ions, le temps entre deux chocs de-
vient court, les densités deviennent importantes et les énergies faibles (la durée des
collisions augmente), "approximation des impacts n’est plus valable. La vitesse des
ions étant beaucoup plus faible que celle des électrons, la perturbation est consi-
dérée comme constante dans le temps et "approximation quasi-statique peut étre
utilisée([39].

Dans ce travail, on a pris en considération trois types d’élargissements de pres-
sion qui sont les plus importants dans le plasma : l'élargissement de résonance,
I’élargissement de Van der Waals et I’élargissement de Stark.

Elargissement de résonance

Ce type d’élargissement est di a l'interaction de l'atome émetteur ayant un
niveau haut ou bas relié au niveau plus bas d’un atome identique par une transition
dipolaire électrique (raie de résonance). Il fait intervenir un potentiel d’interaction
de la forme r~3. La largeur & mi-hauteur de la raie est donnée dans I’approximation
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des impacts|38| par :

u 2 T Az
25, = 5.487, /%no < S (3.44)

1 dmegme 2mC

Avec g, et g; sont respectivement les poids statistiques du niveau résonant (niveau
supérieur) et le niveau bas de 'autre atome, ng est la densité du niveau fondamental
et f. la force d’oscillateur de la transition du niveau supérieur au niveau bas.
[’interaction de résonance ne produit aucun déplacement du centre de la raie.

Elargissement Van der Waals

Ce type d’élargissement est causé par des collisions avec des particules neutres
qui n’ont pas de transition résonante avec la particule rayonnante. Le potentiel
d’interaction est de la forme 5.

Les expressions de la largeur & mi-hauteur et du déplacement sont données dans

"approximation des impacts|38] :

2 3 )\2

20, = 8,16C¢ (ﬁrm)5no—27fc (3.45)
g 3 Ao

2Av = 2, 9406 (197»7”)577,0% (346)

Avec ng la densité des atomes perturbateurs, v,,, la vitesse relative moyenne des
deux particules qui s’écrit comme suite :

19 _ 8kT Mgq +mp
rm T mamp

Ot m, etm, sont les masses des deux atomes et Cy la constante d’élargissement de
Van der Waals donnée par la relation suivante[49] :

C6 - CGi - C6j (347)

Avec

o 2me? P2
C6Z = Qp 4mheg RZ

i et j sont respectivement les niveaux haut et bas de la transition, o, est la polari-
sabilité de 'atome perturbateur et R; le rayon moyen de ’atome émetteur dans le
niveau excité i. L’expression de R; est la suivante[50] :
1
2 2, %2 2
R? = @aon* [5n? +1 =311 +1)] (3.48)
Avec ag le rayon de Bohr, [ le nombre quantique orbital et n* le nombre quantique
effectif qui vaut :
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R 1/2
* H
no==z (EionfEi)

E;, Eion, Ry sont respectivement I’énergie d’excitation de 'atome émetteur, I’énergie
d’ionisation et la constante de Rydberg. Avec z la charge de I’atome (z = 1 pour un
atome neutre).

Elargissement Stark

L’interaction entre une particule chargée et ’atome (ou ion) émetteur induit
un élargissement de type Stark qui résulte de la levée de dégénérescence des niveaux
d’énergie des atomes sous I'influence du champ électrique crée par les particules char-
gées environnantes. Le profil de la raie émise est supposé lorentzien excepté pour les
raies de I’hydrogeéne, o le profil est dit de Holtsmark, que nous traitons séparément.

Raies d’hydrogéne

Pour I’hydrogéne, la variation en =2 du potentiel d’interaction provoque un élar-
gissement du profil de la raie par effet Stark linéaire induit par les ions et/ou les
électrons. Le profil de la raie n’est plus de type lorentzien et son expression analy-
tique devient trés compliquée lorsque l'on tient compte de la dynamique des ions.
Plusieurs études ont été faites dans le but d’estimer ’effet de la dynamique des ions
suivant diverses approches : la théorie des micro-champs par Seidel[46] et Masure
et al|47]. Par la suite, Griem|[56] a donné de meilleurs calculs des profils des raies
d’hydrogeéne en utilisant la théorie des impacts généralisée. Et le profil de Holtsmark
est donné sous la forme suivante|[38] :

Py~ FIANS (1+4ax) (3.49)

avec Iy le champ électrostatique normal,
InAN, — InAX

A= A\a? + R(n,, T
R D) T,

(3.50)

avec

kgT
chn*2

1
2\ 2
AN, = A2 [ 2e€
P <7Tmc)

Le facteur R(n.,T) permet de déterminer la contribution relative aux collisions
faibles et il est sous la forme suivante :

|2 5 4 4.10°T
R(ne,T) =31 - notn log kel
T n*3n*2y/1*2 — 52 n¥2nl/?

e

ANy, = A2
et
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ot n* et n* sont les nombres quantiques effectifs inférieur et supérieur et z la charge
effective de I'atome (z = 1 pour 'hydrogéne).

Vidal et al[48] ont formulé une théorie unifiée pour I'ensemble de la raie en ap-
pliquant 'approximation des impacts au centre de la raie et 'approximation quasi-
statique sur les ailes. Le profil normalisé utilisé dans notre calcul est déduit par
interpolation des calculs de Vidal et al[48] appliqués aux quatre premiéres raies de
la série de Lyman ainsi qu’aux quatre premiéres raies de la série de Balmer.

Raies autres que celles de I’hydrogéne
[’élargissement a été calculé en utilisant I'approximation des impacts pour les
électrons et I'approximation quasi-statique pour les ions.

2 1 )2
2050 = 11’37043195'“‘"2_7:@ (3.51)
266, = 200,805 Zn, 8 (3.52)
i = 200, T Neq :
s 4 s 2mc

Avec z la charge, n. la densité électronique, v, la vitesse de ’électron (196 = 4 /%)

et Cy (cm*/s) la constante de I’élargissement Stark quadratique qui est s’écrit sous
la forme suivante[51] :

Cy = Cy — Cyj

et
Cui =T7,81077) " fuidl; (3.53)

Ou A,; est la longueur d’onde de la transition (n — i) et f,; sa force d’oscillateur;
elle est positive pour une transition en absorption et négative dans le cas contraire.
Cependant les électrons sont en pratique responsables de la majeure partie de I’élar-
gissement, en raison de leurs vitesses plus élevées. Et donc les contributions des
électrons et des ions sur ’élargissement de Stark n’étant pas identiques, la largeur
totale de Stark est[56] :

S5 = 0se +1,75A (1 — 0,75R’) 5se (3.54)

Avec dg., 0g; sont respectivement la demi largeur de Stark causée par les électrons
et celle causée par les ions, A est un paramétre sans dimension donnant I’influence
relative de I'ion sur I’élargissement, et R’ est un paramétre sans dimension qui prend
en compte 1’écrantage de Debye et les corrélations ion-ion R’ = r,/Ap.
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Dans le cas ot la contribution de I'ion est dominante, les demi-largeurs de 1’élec-
tron et de I'ion peuvent étre directement additionnés|56] :

0g = 0ge + Og; (355)
[’équation 3.54 est utilisée si
A > 0,05 ou si
dsi < 1,75A(1 — 0,75R)ds. (3.56)

sinon c’est I'équation 3.55 qui est utilisée. L’expression des paramétres A et R’

sont|14] :
[ ] 4 Cﬂg 3/4 )\% 3/4
A= — [ —— — .
3m an ( 0ge ) (27rc) (3:57)

i

2 1/2
) @1/3_1/6 2 /6 (& 3.58
R =6"m (ne_'_;’zznz) (47T€o/{?BT) (359

avec z la charge de la particule (0 pour les neutres), 7 a pour expression

_ Z Zim;

n;

N

ol z; et n; sont la charge et la densité du perturbateur.

3.4.3 Elargissement Doppler

L’effet Doppler est dii a la vitesse relative des atomes émetteurs par rapport a un
observateur. Si le rayonnement est émis a une longueur d’onde )y (longueur d’onde
au centre de la raie), 'observateur le recoit avec une longueur d’onde déplacée de la

quantité AN\, telle que :

%
C

s et c représentent les vitesses de l'atome émetteur et de la lumiére.

La fonction de distribution des longueurs d’onde est obtenue a partir de la dis-
tribution maxwellienne des vitesses et le profil de la raie (Eq.3.40) est caractérisé
par une gaussienne|38].

Avec
2kgT
2

AAp = Xo (3.60)

mc
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ou T est la température du plasma, m la masse de I'atome émetteur et AXp la

largeur Doppler.
Cette largeur est reliée a la demi-largeur & mi-hauteur Doppler telle que :

5)\[) = \/IHZA)\D (361)



Chapitre 4

ETUDE DU TRANSFERT
RADIATIF

Dans la majorité des cas, les plasmas ne sont pas homogénes et présentent des gra-
dients de température. Cependant, tout milieu inhomogéne et anisotherme peut étre
ramené & des sous ensembles homogénes et isothermes. Généralement, le profil radial
de température dans les plasmas d’arc est représenté par une lente décroissance prés
du centre suivie d’'une chute brutale prés des bords. Pour simplifier les calculs et
la géométrie, Lowke a proposé un profil radial simple de type rectangulaire[62]. En
comparant ce profil & un profil de type réel (Fig.3.2), on constate que I’hypothése
est satisfaisante pour la région centrale de I'arc ol la température est la plus élevée,
les gradients les plus faibles et I’émission la plus forte.

Pour déterminer le rayonnement émis par un plasma, nous devons résoudre
I’équation du transfert radiatif. Cette équation permet de réaliser un bilan éner-
gétique, en effectuant la différence entre le rayonnement émis autour de chaque
élément de volume du plasma et qui arrive effectivement dans ce volume, et de tout
le rayonnement émis par cet ¢lément de volume vers les autres éléments de volume,
et ce pour chaque longueur d’onde. Il faut par ailleurs prendre en compte le fait
que de multiples mécanismes se superposent et ne sont pas indépendants les uns des
autres. Pour surmonter ces difficultés, nous simplifions le probléme en utilisant la
méthode du coefficient d’émission nette, en considérant toutefois le chevauchement
des raies et en nous affranchissant de la dépendance spatiale des variables (plasma
homogeéne et isotherme). Cette hypothése est surtout vérifiée au centre du plasma,
ol I’émissivité est la plus importante.

Dans le chapitre précédent, nous avons présenté quelques notions clés concer-
nant le rayonnement des plasmas thermiques. Nous avons vu que I’émission radiatif
pouvait étre décomposer en deux parties : le continuum et les raies. Les coefficients

74
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d’absorption et d’émission spectraux ont aussi été décrits comme caractéristiques
des processus de transfert énergétique qui ont lieu au sein d’un plasma. Ils prennent
en compte les divers phénomeénes physiques qui interviennent dans les processus
radiatifs des plasmas, en fonction de leurs températures, de leurs compositions, de
leurs pressions et de la longueur d’onde considérée. Ces coefficients peuvent étre
déterminés théoriquement grace a des expressions adaptées.

Dans ce chapitre, nous nous proposons de calculer ’absorption spectrale du conti-
nuum en dissociant les contributions du continuum puis celle des raies.

Nous avons ensuite calculé le coefficient d’émission nette en considérant le che-
vauchement des raies pour les différents espéces et pour les mélanges CHy et CHy —
Ar, puis nous avons étudié 'influence de I’épaisseur du plasma sur la valeur du coeffi-
cient d’émission nette, ensuite nous avons mis en évidence la région spectrale la plus
émissive tout en calculant leurs taux d’absorption. On a aussi montré les différentes
contributions des espéces sur le rayonnement total, et on a donné quelques résultats
montrant le role de la pression sur le rayonnement. Et pour finir, les résultats ont été
interprétés et quelques résultats obtenus ont été comparés a des résultats théoriques
et expérimentaux.

4.1 Spectre d’absorption

Les phénoménes qui générent le rayonnement total sont le fond continu et les
raies. Le coefficient total d’absorption spectrale Ki(7') est égal a la somme des
coefficients d’absorption des différents phénomeénes radiatifs :

K;\<T> = Ktlzont<T) + Kv/"aies<T> (41)

Le rayonnement du fond continu provient des processus suivants (pg.61 a 63) ; 'atta-
chement radiatif K/, la recombinaison radiative K/ . et le rayonnement de freinage
qui comprend le rayonnement issu de l'interaction électron-atome K, et celui issu
de l'interaction électron-ion K,.

K/

cont

(T) = K'(T) + K!

ree(T) + Ko(T) + K, (T) (4.2)
D’aprés la loi de Kirchhoff(Eq.3.15), le coefficient d’émission spectrale est :

e\(T) = KL(T)BA(T) exp (— K4(T)R) (4.3)
et donc le coefficient d’émission nette s’écrit sous la forme suivante :

wm:/mwwﬂwm@mmmw (4.4)
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F1G. 4.1: Contribution des différents processus de rayonnement sur le rayonnement
total du continuum d’un plasma C'H, & la pression atmosphérique, a 15000K et

25000 K respectivement.
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Résultats et interprétation

Les résultats ont été obtenu dans un intervalle de longueur d’onde compris entre
32 et 4500 nm sous pression atmosphérique et une température variant de 5000 a
30000K.

Dans la figure 4.1, on a mis en évidence les différentes contributions des processus
radiatifs du rayonnement continu pour un plasma issu d’un gaz C'H, a la pression
atmosphérique et a des températures de 15000 et 25000 ;

Le rayonnement de freinage prend en compte la somme de deux phénomeénes dits de
freinage, I'un met en jeu 'interaction électron-atome(Eq.3.37), et 'autre 'interaction
¢lectron-ion (Eq.3.32).

Ky M(T) = Ky, (T) + Kyi(T) (4.5)

Aux faibles longueurs d’onde (A < 500 nm), le rayonnement de freinage est négli-
geable, mais plus la longueur d’onde augmente, plus K" (T) augmente jusqu’a
devenir prédominante dans le coefficient d’absorption spectral du continuum. Ce
comportement est di au fait que les processus de freinage dépendent de la longueur
d’onde par exp (—hc/AkgT'), donc plus la longueur d’onde augmente , plus ce terme
augmente.

On remarque dans la figure 4.1 que ’allure des courbes tracées en échelle semi-
logarithmique présente des pics (ou marches d’escaliers); la valeur du coefficient
d’absorption augmente brusquement a certaines longueurs d’onde qui correspondent
aux énergies d’ionisation des espéces présentes dans le plasma, a titre d’exemple; a
A = 91.1 nm, il s’agit de I'ionisation de 'atome d’hydrogéne et & A = 110.1 nm c’est
celui du carbone. Pour des énergies inférieures a 1’énergie d’ionisation, plus la tem-
pérature augmente, plus le coefficient d’absorption de la recombinaison radiative est
grand. [L’élévation de la température entraine une augmentation du peuplement des
états excités; le nombre d’interactions devient important tandis que lorsque 1’énergie
devient plus grand que I'énergie d’ionisation, on remarque que plus la température
s’éleve plus le coefficient d’absorption de la recombinaison radiative devient faible.
Ceci s’explique par le phénoméne de raréfaction des particules mises en jeu et par
le fait que ce phénoméne est inversement proportionnel a la température (Eq.3.30).
[’attachement radiatif est néanmoins faible pour des températures assez élevées,
puisqu’il consiste a la capture d’un électron par un atome neutre pour former un ion
négatif et émettre un photon, alors qu’il y a disparition des atomes neutres au profit
d’ions positifs aux températures considérées et donc la densité des neutres tend a
disparaitre.

Les deux graphes de la figure 4.2 représentent les coefficients d’absorption du
continuum du plasma composés de 40% C Hy et 60% d’Ar, a la pression atmosphé-
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F1G. 4.2: Coefficients d’absorption des espéces contribuant au rayonnement total
du continuum d’un plasma composé de 40% de C'Hy et 60% d’Ar a la pression
atmosphérique, a 5000K et 15000K.
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rique, & 02 températures : 5000K et 15000K.

Pour des longueurs d’onde A < 78.9 nm (Au dela il y a ionisation de ’argon),

le coefficient d’absorption spectral de I’argon prend une part importante dans le
coefficient total du continuum et cela quelle que soit la température du plasma. Aux
plus hautes longueurs d’onde, sa contribution devient négligeable aux faibles tempé-
ratures, ceci est dii au fait de la faible présence des ions de I’argon dans le plasma,
tandis que plus la température augmente plus la contribution des ions de 1’espéce
devient importante (augmentation de la densité des ions Ar™ et Ar™T).
Pour des longueurs d’onde A < 110.1 nm, la contribution de I'hydrogéne est toujours
prédominante dans le coefficient d’absorption total, quelle que soit la température.
En effet a ces longueurs d’onde, I'énergie est suffisante pour ioniser I'hydrogéne.
Pour des longueurs d’onde A > 110.1 nm, le coefficient d’absorption de I'hydrogéne
varie en fonction de la température; plus 7" augmente plus celui-ci diminue. On
peut le constater dans les graphes (Fig.4.2), a T' = 5000K, on remarque que la part
de contribution de I’hydrogéne est prédominante, tandis qu’a 7" = 15000K celle-ci
commence a céder sa place a I'espéce argon.

L’effet de la température sur le rayonnement continu est illustré sur la figure
4.3 pour 5000K et 15000K. On peut remarquer la variation du rayonnement sui-
vant deux parameétres que sont la température et la longueur d’onde. En effet pour
A < 200 nm le rayonnement diminue quand la température augmente. La recom-
binaison radiative étant dominante pour cette gamme de longueur d’onde, on peut
observer que ce phénoméne sera d’autant plus décroissant que la température sera
élevée (Eq.3.30). Au dela de 200 nm, c’est le rayonnement de freinage qui est domi-
nant (Fig.4.1) et celle-ci est proportionelle & la température (Eq.3.36).

La contribution des raies au rayonnement est souvent trés importante dans les
plasmas thermiques. Elles sont générées par les transitions des électrons liés a des
atomes ou des ions, d’un niveau excité vers un niveau inférieur. Les expressions qui
permettent de déterminer 1’émissivité spectrale des raies prennent en compte les
caractéristiques de la transition électronique mise en jeu, ainsi que les phénoménes
d’absorption auxquels les raies sont soumises. Ces derniers engendrent une atténua-
tion du rayonnement dont 'importance dépend de 1’épaisseur du plasma et du profil
de la raie étudiée : une raie fine et intense est plus absorbée qu’une raie élargie et
peu intense.

Le spectre d’absorption du rayonnement total de ’espéce d’argon présenté dans
la figure 4.4 est sous une température de 15000K et sous pression atmosphérique.
On a considéré le coefficient d’absorption inférieur & 1075 cm ™! comme négligeable.
On peut observer une intensité trés importante des raies obtenues pour des lon-
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F1G. 4.3: Comparaison des coefficients d’absorption du continuum pour 40% de
CHy et 60% d’Ar sous l'effet de la température a pression atmosphérique.

gueurs d’onde inférieures a 120 nm et aussi voir un élargissement considérable des
raies pour des longueurs d’onde appartenant a I'infra-rouge (comme par exemple le
spectre a 2800 — 3200 nm). Pour établir le spectre de raies, on a utilisé le profil
de Voigt, en considérant les différents élargissements de raies responsables dans ce
phénomeéne et on a procédé au recouvrement des éventuels chevauchement de raies.
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F1G. 4.4: Spectre d’absorption totale de 1'espéce Ar pour différentes régions spec-
trales a 15000K & pression atmosphérique.

4.2 Coefficient d’émission nette (CEN)

Le coefficient d’émission nette a été calculé pour I'espéce d’argon et d’hydrogéne
et pour les mélanges CHy et CHy; — Ar a une température variant entre 5000K et
30000K et sur un spectre allant de 32 nm a 4500 nm suivant un pas fixe égal a
1073 nm, ce qui implique 4.468 x 10% points, ceci nous a poussé & découper notre
spectre en plusieurs intervals et & utiliser pour le calcul de I'intégrale du coefficient
d’émission nette, la méthode de Simpson. Le coefficient d’émission nette calculé est
la somme des deux contributions : celle des raies et celle du rayonnement continu.
Rappelons que 'on considére le chevauchement des raies dans nos calculs et que
toute raie ayant un coefficient d’absorption inférieur & 107° cm ™! est négligée.

Les figures 4.5, 4.6 et 4.7 représentent le coefficient d’émission nette, des diffé-
rents espéces ou mélange, en fonction de la température et pour différents rayons
du plasma. On remarque que le coefficient d’émission nette, pour une valeur fixée
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de température décroit lorsque le rayon augmente, puisque 1’absorption du rayon-
nement par le plasma croit avec I’épaisseur optique qui est proportionnelle au rayon
du plasma R. Pour le calcul du CEN de I’hydrogéne (Fig.4.6), nous avons utilisé
les tables de Vidal[48] en ne considérant que les raies de Lyman et celles de Bal-
mer. On remarque une augmentation rapide du CEN jusqu’a T" = 15000K, cela
s’explique par le fait que la densité de '’hydrogéne augmente suite a la dissociation
de la molécule Hy a ces températures relativement élevées. Au dela de 15000K,
la diminution significative du C'EN se résume a l'ionisation de I'hydrogéne et par
conséquent la contribution des raies dans le rayonnement total s’estompe avec la
disparition de I'hydrogéne. On peut observé que la contribution des différents es-
péces du rayonnement total dans le mélange C'Hy et le mélange CH,; — Ar sont
distinctes; & T' < 8000K et a T' > 23000k, la contribution du carbone sur le CEN
est prédominante pour le mélange CH, (Fig.4.9) le continuum de I’hydrogéne est
tout de méme la plus importante mais les raies absorbées du carbone sont trés in-
tenses pour les basses températures et celles des ions Ct et C™ sont & prendre en
compte pour des températures élevées. A des températures intermédiaires, la contri-
bution de I’hydrogéne y est la plus importante. Cela est due au choix du dosage, un
carbone pour quatre hydrogéne et aussi par I'importante contribution du rayonne-
ment continu de ’hydrogéne sur le rayonnement total du continuum (Fig.4.2). Dans
le mélange C'H, — Ar, & partir de 15000K, on constate une nette augmentation du
rayonnement de l'espéce argon qui prend le dessus par rapport au carbone, mais
reste tout de méme inférieur au rayonnement de I’hydrogéne. Ce n’est qu’a partir
de 23000K que la contribution de I'espéce argon devient la plus importante.

On a mis en évidence la gamme de longueur d’onde la plus émissive du spectre
dans la figure 4.10, comme on peut 1’observer les longueurs d’onde inférieures a 200
nm sont responsables d’une grande partie de ’émission, ceci est due au fait que ’ab-
sorption dans le continuum est trés importante dans cette partie du spectre d’une
part et les raies sont trés intenses d’autre part (Fig.4.4). On a remarqué (Fig.4.11
et Fig.4.12) que pour R = 0.0 mm, la majorité du rayonnement est due au rayon-
nement de la partie du spectre inférieure a 200 nm tandis que pour R = 1.0 mm et
R = 10. mm, on observe que; aux basses températures (7" < 15000K’), le rayonne-
ment est di principalement au rayonnement de la partie supérieure a 200 nm pour
laisser ensuite le rayonnement de A < 200 nm prendre le dessus sur la contribution
du rayonnement totale, ce qui veut dire qu’aux basses températures, le rayonnement
produit dans la partie du spectre inférieure a 200 nm est fortement absorbé.

Il est évident, aprés avoir remarqué I'influence du rayon sur le coefficient d’émis-
sion nette, de donner le taux d’absorption suivant le rayon du rayonnement traver-
sant un plasma, on observe, dans la figure 4.8, une forte absorption dés le premier
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Fi1G. 4.5: CEN de l'espéce Ar calculé pour 32 < A < 4500 nm sous pression
atmosphérique.

millimétre, avec une diminution prononcée a une température avoisinant 15000 K" qui
est due & la diminution de la densité d’Ar (Fig.2.1) et a partir de 16000K, 'augmen-
tation du taux est due a apparition des ions Art et Ar*t+. Comme précédemment,
on a préféré diviser le spectre, I'un incluant les longueurs d’onde inférieures a 200
nm et I'autre incluant les longueurs d’onde supérieures a 200 nm, pour mettre en
évidence la partie du spectre la plus absorbée (Fig.4.8). On constate qu’aux basses
températures (7' < 15000K’), le rayonnement de la partie du spectre inférieure & 200
nm est presque totalement absorbé, comme il a été dit précédemment.

Dans la figure 4.13, on a étudié I'influence de la pression sur le rayonnement de
I’argon pur pour R = 0.0 mm et R = 1.0 mm. Les approximations utilisées dans
le calcul des élargissements des raies & basse pression ont été conservées a haute
pression. On a constaté que le rayonnement est proportionnel a la pression.
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FiGg. 4.6: CEN de l'espéce H et du mélange C'H, respectivement calculés sous
pression atmosphérique.
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FiG. 4.7: CEN du mélange C'H, — Ar calculé pour 32 < A < 4500 nm sous pression
atmosphérique.

4.2.1 Contribution des raies de résonance

Le temps de calcul du CEN sur tout le spectre en considérant le recouvre-
ment du chevauchement des raies est relativement long (quelques dizaines de jours)
si on considére comme condition préalable, un coefficient d’absorption supérieur a
10~%cm ="' et par conséquent la prise en compte d’un nombre important de raies
dont une partie s’échappe du plasma sans étre absorbée. C’est pour cette raison que
I’on a cherché a trouver d’autres conditions susceptibles de diminuer le temps de
calcul. Pour I'étude du spectre discret, on a donc différencié deux types de raies :
les raies de résonance[51| qui sont fortement absorbées et les raies non absorbées.
Puis on a comparé dans le calcul du CEN ; le résultat qui prend en compte les raies
de résonance ; celles-ci sont des raies ayant leurs niveaux bas inférieurs a 4 et elles
se situent pour la plupart dans le spectre & A < 200 nm (TAB.4.1) avec le résultat
dont les raies ont un coefficient d’absorption supérieur a 10~% em ™!, on peut noter
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F1G. 4.8: Taux d’absorption du rayonnement de ’espéce Ar pour A < 200 nm et
A > 200 nm a différents rayons sous pression atmosphérique.
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F1G. 4.9: Contributions des espéces C', H et Ar dans les mélanges CHy et CHy— Ar
calculées sous pression atmosphérique.
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F1G. 4.10: CEN de I'espéce Ar calculé pour 200 < A < 4500 nm et pour 32 < A <
200 nm respectivement sous pression atmosphérique.



CHAPITRE 4. ETUDE DU TRANSFERT RADIATIF 90

10 ER=0Omm T T T T 500000
I o ]
10° ’O,O’O -
L O,o—O’O
10° | /O/ i
i o] A AAAA-AAAd
. g _A-A-A A AAA
—~ 10F / }/‘ .
< d A
mw 102 C / /A -
N A
.
< L o /
wz 100 - / A -
10" | ¢ / -
W
3 —m— Total
107 | / —0O— A<200 nm{]
—A— > 1
10'3 A 1 1 1 1 1 1 1 I }\‘ 2|00 nm
5000 10000 15000 20000 25000 30000
Température (K)
v T T T T
10* | R=1.0 mm ]
10° | .
10° | .
‘TL B
mm. 10’ - -
£ L
Q
z 10 ¢ .
OJZ I
10" | .
L1 Total
107 e A<200 M
I A>200 nm
10'3 L 1 1 1 1 1 1 1 1
5000 10000 15000 20000 25000 30000

Température (K)

F1G. 4.11: Comparaison du CEN de I'espéce Ar a A < 200 nm et A > 200 nm pour
R =0.0 mm et R = 1.0 mm sous pression atmosphérique.
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F1G. 4.12: Comparaison du CEN de I'espéce Ar a A < 200 nm et A > 200 nm pour
R = 10. mm sous pression atmosphérique.

que pour R = 0.0 mm, les résultats donnant le rayonnement total pour les raies
de résonance et celui ol on considére toutes les raies (> 10~%¢m™!) sont confondus
(Fig.4.14), ceci est compréhensible puisque les conditions posées agissent que dans le
processus d’absorption. La figure 4.14 met en évidence les résultats obtenues pour les
différentes conditions prises dans le calcul du coefficient d’émission nette du spectre
total, on a donc représenté le CEN calculé & partir d’'un coefficient d’absorption
> 10"%m™" (2), puis le coefficient d’émission nette issu des raies de résonance (1)
et enfin le coefficient d’émission nette dont le calcul du spectre d’absorption de raies
ne fait intervenir que les raies de résonance pour ensuite ajouter le CEN des raies
non absorbées pour un plasma optiquement mince (R = 0. mm) (3). On constate
que (2) et (3) sont confondues, ce qui est trés appréciable car cela nous permet de
réduire le temps de calcul pour obtenir un résultat identique. Le calcul du rayonne-
ment du continuum est pris en compte dans tout les cas.
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F1G. 4.13: Calcul du CEN de l'espéce Ar a R = 0.0 mm et R = 1.0 mm a différentes
pressions.
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F1G. 4.14: Comparaison des conditions préalables pour le calcul du CEN de I'espéce
Ara R=0.0 mm et R = 1.0 mm sous pression atmosphérique.
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espéce | raies considérées | raies ot cabs> 107% em™! | raies ot niv < 4
Arl 3516 3516 180
Arll 6897 5969 399
ArIII 998 169 152
CI 5323 5302 371
CII 532 527 116
CIII 87 86 28
H 8 8 8
Total 17361 15577 1254

TAB. 4.1: Raies prises en considération dans nos différents calculs.

4.2.2 Effet du chevauchement - Comparaison avec d’autres
résultats théoriques

Dans la figure 4.15, on s’est proposé de comparer le C EN du mélange C Hy — Ar,
en considérant le chevauchement des raies C'H, et Ar séparément pour ensuite les
additionner d’une part et d’autre part considérer le recouvrement total du mélange.
On constate qu’il y a une surestimation quand on additionne les différents C EN
pour R > 0.

Nos résultats du rayonnement total sont comparés a ceux de Essoltani[69] pour
R = 0.0 mm et R = 1.0 mm pour une pression atmosphérique et Bauder|76] pour les
hautes pressions, le choix de comparer nos résultats avec ces auteurs précités vient
du fait qu’ils ont été sujet a comparaison avec bien d’autres auteurs dont Liani[51]
et plus récemment Aubrecht|77]. On peut constater qu'il y a un trés bon accord
pour un plasma optiquement mince (R = 0.0 mm) de nos résultats puisqu’il y a
absence de 'absorption, tandis qu’a R = 1.mm, on constate une surestimation du
CEN (Fig.4.16 et Fig.4.17) due a 'utilisation d’'une méthode qui traite le transfert
radiatif de chaque raie indépendamment des raies voisines, et cela a ’aide du fac-
teur de fuite qui peut étre défini en terme de photons absorbés. Or dans ce cas, le
coefficient d’absorption est moins important que si on considére le chevauchement
des raies d’oul une surévaluation du CEN. Ce facteur a été introduit par Drawin et
Emard|71], pour un plasma isotherme. L’utilisation du facteur de fuite est rigoureuse
tant que les raies ne se chevauchent pas (voir Annexe B).

L’intervalle spectral découpé par une raie étant trés faible , par rapport a tout
le spectre, on peut considérer la densité radiative By et le coefficient d’absorption
K comme constants dans cet intervalle. A partir de cette derniére expression, on
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F1G. 4.15: Comparaison du CEN du mélange CHy — Ar & R = 0.0 mm et R =

1.0 mm sous pression atmosphérique.
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calcule le facteur de fuite pour chacune des raies d’émission[51]. Cependant, la dif-
féerence entre la prise en compte ou pas des chevauchements de raies (Eq.3.25) est
dans le coefficient d’absorption qui augmente lorsqu’il y a un chevauchement et par
conséquent le C'E'N sera réduit. On a utilisé précédemment la méthode négligeant le
chevauchement pour le calcul du mélange C' Hy — N|73], et cela en dépit des limites
de cette méthode lorsqu’on considére ’absorption. On peut toutefois noter que le
temps de calcul, du coefficient d’émission nette utilisant le facteur de fuite, est nette-
ment inférieur (moins d’une heure) que celui qui prend en compte le chevauchement
des raies.

4.2.3 Comparaison avec des résultats expérimentaux

On a comparé nos résultats avec ceux de Evans et Tankin|75]. Les résultats
(Fig.4.18) montrent un accord satisfaisant. Il existe toutefois quelques différences
qui sont imputables aux hypothéses faites dans le calcul et les erreurs commises
dans les mesures. Le spectre considérée dans la comparaison avec Evans et Tankin
est 200 < A < 4500 nm a R = 5.0 mm dans nos calculs et les conditions de leur

expérience sont ; un spectre allant de 200 & 3500 nm avec un rayon de 6 mm et un
arc de 250 A.
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CONCLUSION

Dans ce travail purement théorique, nous avons étudié le transfert radiatif d’un
plasma issu du mélange C'H,— Ar soumis a une température allant de 5000 a 30000 K
sous pression atmosphérique. A notre connaissance il n’y a pas de données sur le
rayonnement total du plasma thermique que nous avons considéré, c’est la raison
pour laquelle nous avons calculé dans cette thése son coefficient d’émission nette.
Cette grandeur est souvent utilisée pour représenter les pertes d’énergie radiative
dans la modélisation des arcs électriques.

La résolution de I’équation du transfert radiatif permet de réaliser un bilan éner-
gétique, mais il faut par ailleurs prendre en compte le fait que de multiples méca-
nismes se superposent et ne sont pas indépendants les uns des autres. Comme par
exemple les gradients de température et de concentration des densités, la superpo-
sition des raies avec le fond continu et le chevauchement des raies. Pour surmonter
ces difficultés, nous avons simplifié le probléme en supposant le plasma isotherme
ce qui nous améne a négliger les gradients de température, tout en considérant le
chevauchement des raies et la superposition de celles-ci avec le fond continu. Cette
hypothése est surtout vérifiée au centre du plasma, ot les gradients de température
sont quasiment inexistants et ’émissivité y est la plus importante.

Pour pouvoir étudier le rayonnement d’un plasma, il est nécessaire de connaitre
sa composition chimique. C’est la raison pour laquelle, nous y avons consacré un
chapitre. Nous avons calculé la composition chimique du mélange a 1’équilibre ther-
modynamique et & hors équilibre thermodynamique, et discuté sur la validité des
modéles en NLTE[16, 25, 29]. Pour le calcul de la composition en LT E, on a utilisé
la loi de Saha-Eggert (Eq.1.23 ) et la loi de Guldberg Waage (Eq.1.25), tandis qu’en
NLTE, il y a plusieurs modeéles qui proposent une loi qu’on appelle de “Saha modi-
fiee”, dont un modeéle assez différent des autres appelé modéle de Potapov|34]. Aprés
calculs et comparaison, il en découle que le modéle de Potapov n’est pas valide,
compte tenu du fait qu’il a supposé que les deux systémes sont isolés I'un de 'autre ;
le premier comportant les particules lourdes et le deuxiéme les électrons. Alors qu’il
y a présence de réactions d’ionisation-recombinaison, et donc transfert de particules
entre ces deux systémes. Tandis que les deux autres modéles ont pris en compte
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ce transfert, et par conséquent, leur validité a prédire la composition d’un plasma
NLTE est plus crédible. Le modéle a 47" a donné des résultats identiques a celui
du modeéle & 27", mais il devrait y avoir une certaine différence pour le calcul de la
composition chimique d’un plasma composé de molécules ol la masse des différentes
espéces sera prise en compte ce qui conduira a un écart non négligeable des énergies
cinétiques des espéces[16].
A partir de cette étude, on peut conclure que;

— Le paramétre 0 influe sur I'évolution de la densité des espéces|26].

— Le choix du dosage initial du gaz est déterminant dans le calcul de la compo-

sition chimique et par conséquent dans 1’étude du rayonnement|25].
— La pression a une influence directe sur la densité des espéces.

Aprés avoir déterminer I’évolution des différentes densités d’espéces du plasma
issu du mélange C'H, — Ar en fonction de la température, nous avons pu calculer le
coefficient d’émission nette pour des rayons différents puis & des régions spectrales
choisies tout en appréciant le taux d’absorption de chacunes d’elles, nous avons aussi
discuté des conditions initiales de nos calculs, et comparé nos résultats obtenus pour
I’argon pur avec d’autres travaux théoriques et expérimentaux.

Nous pouvons conclure que le modéle dit “raie par raie "utilisant un facteur de
fuite et que nous avons utilisé dans le passé pour le calcul des mélanges CHy — Ny
et CHy — Ar|73, 74] donne un trés bon résultat pour un plasma optiquement mince
autrement dit pour un rayon R = 0. Il surestime cependant le rayonnement émis
pour des rayons non nuls, car ce modéle néglige le chevauchement des raies, or il
est évident qu’en considérant le chevauchement des raies, le coefficient d’absorp-
tion sera plus important et par conséquence, le coefficient d’émission nette sera plus
faible que celui obtenu & l’aide du facteur de fuite. Nous avons donc comparé nos
récents résultats, obtenus en calculant le C EN avec le recouvrement des raies qui
se chevauchent, avec les résultats obtenus par Essoltani|69], on peut constater une
surestimation de la valeur du coefficient d’émission nette pour un rayon non nul par
Essoltani qui utilise la méthode utilisant le facteur de fuite (Fig.4.16).

Nous pouvons aussi souligner I'influence spatiale sur le rayonnement, en effet il
y a une forte absorption au premier millimétre. On peut le voir dans la figure indi-
quant le taux d’absorption (Fig.4.8).

Nous remarquons que la valeur du coefficient d’émission nette est trés importante
dans une région spectrale donnée (A < 200 nm) et cette région est la plus absorbée,
c’est, due a une forte absorption du continuum pour 'UV lointain et & une présence
de raies trés intenses et non élargies.

Pour ce qui est des conditions initiales, nous avons calculé le coefficient d’émis-
sion nette des raies ayant un coefficient d’absorption supérieur & 1076 em ™! et pour



CONCLUSION 102

ce qu’on appelle les raies de résonance. Le premier calcul prend en compte une di-
zaine de millier de raies et plusieurs jours de calculs, tandis que 'autre calcul un
millier de raies et ne dépasse pas les 24 heures (TAB.4.1). Aprés avoir comparé les
résultats et constaté qu’a R = 0 mm on obtient un résultat parfaitement identique
et qu'a R # 0 mm les résultats sont confondus lorsqu’on ajoute au rayonnement,
di au continuum et aux raies de résonance, le rayonnement des raies non absorbées
pour un plasma optiquement mince (R = 0.mm), nous pouvons conclure que pour
le calcul du spectre d’absorption il est préférable de ne prendre en compte que les
raies de résonance, et pour obtenir le coefficient d’émission nette pour un rayon du
plasma donné, il suffit de calculer le C'EEN des raies de résonance et du continuum
puis I'ajouter au C'EEN des raies non absorbées pour R = 0.mm.

Pour terminer, nous insisterons sur I'influence de la pression et de la concentra-

tion des espéces sur le rayonnement total du plasma.

Nos perspectives futurs sont ;

— d’introduire un pas variable sur le spectre, selon sa position; aux ailes ou
au sommet d'une raie, cela nous conduira systématiquement a un meilleur
résultat ;

— d’étudier le plasma en considérant les gradients de température dans nos cal-
culs, la température étant I'une des grandeurs particuliérement pertinente a
étudier, car elle est d’une part un élément de contréle du bon déroulement du
processus, et d’autre part un paramétre clé dans la connaissance des propriétés
des plasmas;

— de calculer le rayonnement total du plasma en NLTE ayant déja des données
concernant les densités des espéces présentes.
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Annexe A

Profils de Raies

Cet annexe présente succintement les formulations mathématiques des profils de
raie gaussien et lorentzien, ainsi que les formulations des convolutions de ces deux
types de profils.

Les formules mathématiques d’un profil lorentzien et d'un profil gaussien s’écrivent
respectivement

R
10) = — =y

() = exp [—4 (AA_A?)O)Q] (A.2)

L’aire de ces deux profils peut étre intégrée analytiquement :

+o0 T
/ I(NdX = SAN,

[e.9]

+o0 T
/ (NN = A)\D\/;

On retrouve ainsi 'expression des profils de Lorentz et de Gauss normalisés

- 1 2 1
I\ == A3
W A)\LW1+4(,\,\0>2 (43)

Ax,
1[4 A=)’
g(\) = A—)\D\/;e:cp —4( AN, ) ] (A.4)

Désormais, nous allons utiliser exclusivement dans nos calculs I'expression des
profils normalisés, et nous prenons comme notation Pr(A) = [(\) et Pp(A) = g(\).

(A.1)
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A.1 Combinaison de plusieurs profils d’élargissement
de raie

Les processus d’élargissement de raie étant nombreux et pouvant suivre un profil
de raie gaussien ou lorentzien, il est important de connaitre le profil de raie résultant
de la convolution de différents processus d’élargissement.

Le profil résultant de la convolution de deux profils initiaux est donné par

h(A) = F(A) ®@g(A) (A.5)

ce qui correspond a résoudre indifféremment une des deux intégrales
+00

= [ e - e (6)
p= [ - e (A7)

A.1.1 Convolution de deux profils d’élargissement de Lorentz

Pour la convolution de deux profils d’élargissement lorentziens on a :

PL(I‘) = PLl(ZL‘) X PLQ(I‘) (AS)
AXp, AN /+°° 1 1
= d. A9
7 ). BTAR € apTan® (4-9)
T=\— )\0
En résolvant I'intégrale par la méthode des fractions partielles :
1 1 A N B C€ —ux)
CHAN, (E—aP+AN, E+AN,  E+HAN, ((-2)?+ AN,
D
+ A10
€+ g, MY
On obtient :
A = —C =2z«
B = (¥ + AN, — AN
D = (2= AN, +AXN ))a
1
o =

(22 4+ AXE + AN )2 —4AN] ANT
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On obtient alors, sachant que le profil est symmétrique :

ADY) 1
T 224 AN

Pp(z) = (A.11)

Avec A)\L = A)\Ll + A)\LQ

On vérifie que la convolution de deux profils lorentzien résulte en un profil égale-
ment lorentzien. La largeur de raie & mi-hauteur résultante correspond a la somme
des deux largeurs de raies initiales.

A.1.2 Convolution de deux profils d’élargissement de Gauss

Pour la convolution de deux profils d’élargissement gaussiens on a :

PD(I‘) = PDl(fL‘) & PDQ(I‘) (A12)

1 4 [t —4¢2 —4(& —2)°
_ 2 =8 Al
Ap, Ap, T /_ Lo (AA%) rr d (A.13)

AN,
Cette expression peut étre remaniée de fagon a obtenir la formule intégrable ana-

lytiquement du type
+oo
/ exp(—kx?)dr = \/g

On pose d’abord

Pp(r) = m% /_:O exp [—(a&® + b€ + ¢)] d¢ (A.14)
Avec
a:4%, szﬁ%Q, c:4ﬁ%2
On obtient
Pp(z) = 4 /+OO exp [—a(&® + 2BE + C)] d€ (A.15)
AXp, Adp, 7 J_

avec B =10/2a C=cla
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Soit

K 4

P =
D<x> A)\Dl +A)\D2 \V/TTa

(A.16)

Avec

K = exp[—a(C — B?)]

en remplacant a, B et C' par leurs valeurs correspondantes, on obtient :
Pp(z) 1 \/Z —42? (A17)
r)=—1\/—e€x .
D Ay V7P ANy

Adp = AN, AN2,

Avec

On vérifie que la convolution de deux profils gaussien résulte en un profil égale-
ment gaussien. La largeur a mi-hauteur résultante correspond a la somme des carrés
des deux largeurs de raies initiales.

A.1.3 Convolution d’un profil d’élargissement de Lorentz avec
un profil d’élargissement de Gauss

Pour la convolution entre un profil lorentzien et un profil gaussien on a :

= P.(z) ® Pp(x) (A.18)

ANy |1 [t ANZ
AXp V 73 52 + A)\ 7
Si on fixe y = (£ — z), on obtient :
A\ +oo 2 A)\2
(z) L \/| = / copl=y/ l dy (A.20)
" Axp V7 (y+ )%+ AN
Cette fonction n’est malheureusement pas intégrable analytiquement et il faut
soit intégrer numériquement ’expression, soit recourir a des expressions approchées.




Annexe B

Facteur de fuite

Les phénomeénes d’absorption ont pour effet d’atténuer I'intensité du rayonne-
ment sortant du plasma. Pour les prendre en compte dans les calculs, on peut faire
intervenir un facteur, le facteur de fuite A;;. Il représente le rapport entre le flux
du rayonnement sortant du plasma dans les conditions réelles et le flux qui sortirait
sans absorption. Ce facteur a été introduit par Drawin et Emard[71] pour un plasma
isotherme d’épaisseur R :

T()PZ']()\, T)

A (T, R) = /OOO Py(\T) exp {— AT d)\} (B.1)

olt P;;(\) est le profil de la raie issu de la transition i vers j et 7y I’épaisseur optique
au centre de la raie.

2

To = KQRPZ‘]‘(A(), T) = %fun_zRsz()\Oa T) (B2)
avec f;; la force d’oscillateur de la raie; 7; la densité moyenne des atomes absor-
bants; R le rayon du plasma et P,;(Ag,T") la valeur du profil au centre de la raie a
une température 1'.

Quand le profil spectral dépend des élargissements de pression et de I’élargisse-
ment Doppler, il en résulte une convolution d’un profil lorentzien (di aux élargis-
sements de pression) et d’un profil gaussien (di a I’élargissement Doppler) donnant
un profil de Voigt (voir Annexe A).

Si on pose z = y/AXp et a« = AN /ANp
On aura le profil sous la forme

B a oo exp(—2?%)
PE) = = /_Oo TSIy (B.3)
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Dans 'expression du facteur de fuite donnée par la relation B.1 on remplace le
profil par I'expression B.3, d’ou :

A(70, @) = \/W—%AD / :O ( / :O (z — AG;IJQ]/Q(A_AZ:))2 +a? dz)

+00 exp(—2?)
ffoo (2 A)\/pA)\D) +a2dz

exp | —T - B dAN B.4
R o
Si on pose x = AXN/AMp, on obtient :
Qa +oo +o0 exp(—zz)
A = — ——d
ma=5 [ ([ e rmt)
+oo e:vp QdZ
exp | —7 Jow (e +a dx (B.5)

f—f—OO exp(—z2) dZ

—00 22+a2

Et pour simplifier I’expression, on donne :

Ao, @) = r/m (o, 2 exp[ Tojiz “g” dx (B.6)

[T eap(—2?) 3
J(o,z) = /Oo G2t a2d (B.7)

avec

B.1 Calcul du coefficient d’émission nette des raies
a ’aide du facteur de fuite

L’utilisation des facteurs de fuite dans le calcul du CEN est rigoureuse, tant que
les raies ne se chevauchent pas. Cette méthode consiste a traiter le transfert radiatif
de chaque raie isolée des autres raies, tout en prenant en compte de I’émission induite
du rayonnement et du rayonnement continu superposé a la raie. L’équation dans sa
forme développée s’écrit, :

EN = /M(Kéom + Ko P(A) By exp (—(K(pn, + Ko P(A)R) dA (B.8)

K! .. et K| sont les termes correctifs de 1’émission induite pour le rayonnement
continu et celui du centre de la raie (pg.57) et P(\) le profil normalisé.
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L’intervalle spectral découpé par une raie étant trés faible, par rapport a tout le
spectre, on peut considérer que la distribution spectrale By et les termes correctifs
de I’émission induite K/ ,, et K| comme étant des constantes dans cet intervalle.

Pour faire apparaitre ’expression du facteur de fuite, on considére que le terme
d’émission induite (dans I’exponentielle) est égal a 1. avec

K(r) = K\(r) {1 — exp (‘AZET” (B.9)
En effet

— pour des raies dont la longueur d’onde est inférieure a 200 nm, le terme expo-
nentielle est trés petit.

— pour des raies dont la longueur d’onde est supérieure a 200 nm, celles-ci sont
moins intenses et moins absorbées, I'influence de I’émission induite est donc
négligeable.

Aprés avoir séparé le CEN du continuum qui sera calculé indépendemment de
celui de la raie, ’équation B.8 pour une raie devient :

en = By, K} eXp(—KéomR)/ P(\) exp (—KyP(A\)R) dA (B.10)
0

L’intégrale correspond exactement a la définition du facteur de fuite, ce qui permet
d’écrire sous la forme suivante :

en = By, Kjexp (- K¢

cont

R) A (To,Oé) (Bll)

Le facteur de fuite A ne dépend que de 7y et de a (dans le cas d’un profil de
Voigt). Les valeurs de ce facteur peuvent étre calculées ou tirées de la littérature[71],
ce qui évite de recalculer 'intégrale a chaque fois et réduit énormément le temps de
calcul.



Etude du transfert radiatif dans un plasma réel

Résumé. Ce travail porte sur I'étude du transfert radiatif d’un plasma thermique issu du mélange
CH,-Ar soumis a une température allant de 5000 a 30000 K sous pression atmosphérique. Nous avons
tout d’abord calculé sa composition chimique en ETL et en NETL tout en étudiant I'influence du
dosage, de la pression et du parameétre exprimant I'écart a I’équilibre et nous avons discuté sur la
validité des modeles utilisés pour le calcul, puis nous avons étudié les différents processus
responsables du rayonnement pour pouvoir calculer le coefficient d’émission nette. Ce calcul a été
réalisé dans le cas d’un plasma de forme cylindrique et isotherme, en considérant le chevauchement
dans le calcul du transfert radiatif des raies. Cette approximation est valable prés de I’'axe ou les
gradients de température sont faibles. Nous avons pu obtenir un spectre réel d’absorption allant de
323 4500 nm avec un pas de 10° nm, qui nous a permis de calculer, a I'aide du langage FORTRAN, le
coefficient d’émission nette souvent utilisé pour représenter les pertes d’énergie radiative dans la
modélisation des arcs. Nos résultats ont été interprétés et comparés avec d’autres études théoriques
utilisant une méthode dite « raie par raie », on en déduit que si on néglige le chevauchement des
raies dans |'absorption radiative il y a surestimation du coefficient d’émission nette.

Abstract. This work concerns the radiative heat transfer study in mixture CH,-Ar thermal plasma
subjected to temperature range 5000 — 30000 K at atmospheric pressure. We calculated his chemical
composition in LTE and in NLTE while studying the abundance influence, pressure and out
equilibrium parameter and we discussed on the models validity used for calculation, then we studied
the radiation processes to calculate the net emission coefficient. This calculation was carried out in
the case of isothermal plasma in cylindrical geometry, by considering the overlapping in the radiative
transfer calculation. This approximation is valid in the central region of the arc, where the variations
in temperature are weak. We could obtain a real absorption spectrum from 32 to 4500 nm range
with a 10° nm wave-length step, which enabled us to calculate, using language FORTRAN, the net
emission coefficient used to represent the radiative losses energy in the arcs modeling. Our results
were interpreted and compared with other theoretical studies using a “line by line” method, one
deduces if one neglects the lines overlapping in radiative absorption the net emission coefficient is
over-estimate.

Oo dhai 5,0 m da 3 G(CH, — Ar) Lls e (58 &) pa L33 e ladY) Jsaill Al 0 Jsa s deadl 12
dolall & o0l 58) ETL s (4 el 5 AilaesSll U oSl iy Ui 4l (5 9 Jaia a3 5 (4llS 30000 3> 5000
8yl ol gl g Jaaall 3l 80 A 50 g (ARl o) pald) Jalal) 8 5180 NETL Alls 8 a3 (sl g ) yal)
Uyl alshall Calise Al 0 ) 3| Gl Jasiusal) 23 gaill Ao ) U805 Glld aayy ) 0303 e 2LV oo
e Al sl g Al shaud JSG e LoD Al b 3ia Jeall 130 iliall SilaiV) delre s ol S dge el oo
5l pall da o b ol Cun sl B adla ol 13| Al e ladY) J il Gl cdlalall lae W) ces 32Y)
, 5esl107 sl sshd ae e sl 4500 i 32 (e deay pabatadl] s Gl e Jeastl) Uil S5, 5 ja
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