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Introduction générale

Introduction géenérale
Les décharges a barriéres diélectriques (DBD) sont des dispositifs, dont le principe repose

sur la création d’un plasma : elles sont constituées de deux électrodes métalliques recouvertes
par une couche diélectrique qui est au contact avec le gaz, dans lequel il s’agira de créer ce
plasma, ce di€lectrique destiné a éviter la transition du plasma vers le régime d’arc. En effet,
lorsque le courant traverse le plasma, il charge également ces diélectriques : leurs tensions
augmentent, tandis que celle appliquée au plasma diminue, jusqu'a I’extinction totale de la
décharge. Les plasmas ainsi obtenus sont qualifiés de « plasmas froids ». Cette derniere
propriété rend ces dispositifs particulierement attractifs dans diverses applications qui
nécessitent I'emploi de plasmas a température peu élevée : lampes UV a excimeéres, controles
d'écoulement du gaz, dép6ts de couches minces, traitements de surface ...[1]

Les décharges habituellement établies a haute pression sont, de type corona ou décharge
controlée par barriére diélectrique (DBD). Cette derniére peut étre produite lorsqu’au moins
I’une des électrodes est recouverte par une couche diélectrique, comme le verre, le quartz, la
céramique...etc. Une source de tension alternative ou pulsée peut étre utilisée pour alimenter
la cellule DBD. La charge déposée sur le diélectrique limite le courant en y induisant une
chute de tension qui s’oppose a la tension appliquée[2].

Notre travail est structuré dans ce mémoire en trois chapitres :

Le premier chapitre est consacré a la présentation des généralités sur les décharges a barrieres
diélectriques (DBD) pour définir les plasmas froids a pression atmosphérique, Leur principe
de fonctionnement, les différents régimes caractérisant les DBD et les différents domaines
d’applications.

Dans le deuxiéme chapitre, nous présentons le modele physique et mathématique, cette
modélisation dite fluide. Ce modéle prend en compte la cinétique de formation des espéces
chargées du plasma (électrons, ions et métastable) ainsi que leurs transports couplés a
'équation de Poisson pour le champ électrique. Nous décrivons le systéme d’équations
mathématiques mis en jeu. A la fin nous présenterons les réactions chimiques du gaz utilisé
I’Hélium.

Le troisiéme chapitre s’articule autour deux axes : le premier est consacré aux résultats de la
simulation du modele unidimensionnelle (1D) de la décharge a barriére diélectrique. La
présentation des conditions aux limites et conditions initiales qui constituent 1’étape
essentielle de la simulation numérique est aussi détaillée dans ce travail et la deuxieme partie
sera dédiée a 1’é¢tude de I'influence des paramétres du réacteur DBD sur le comportement

dynamique de la DBD.
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Enfin, Nous conclurons ce travail par une conclusion générale permettant de synthétiser

les résultats obtenus et ainsi que les perspectives qui peuvent étre ouvertes par ce travail.
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Chapitre | : Revue bibliographigue

1.1 Introduction
Les DBD concilient une simplicité de mise en ceuvre et d'utilisation avec les propriétés

d'un plasma hors équilibre. En travaillant a la pression atmosphérique, il est possible
d'effectuer des traitements a grande échelle, économiques et compatibles avec une production
en ligne. Les plasmas hors équilibre, que I'on rencontre généralement dans les procédés
plasma sous vide, permettent un traitement de surface sans altérer le matériau et sa surface
grace a une température de gaz comparable a la température ambiante (Tions~ 300 K T~
glques eV). De plus, l'utilisation de la barriére diélectrique homogénéise la répartition des
charges en surface des électrodes et empéche toute transition a I'arc et tout échauffement local
important. Ce procédé permet donc le traitement de films polymeres tels que le polyéthylene
(PE) ou le polyéthyléene téréphtalate (PET) sans risque d'altération (trou, échauffement, etc.).
L'exploration, dans le cadre du présent travail, d'une nouvelle gamme de pressions allant de
10 a 1000 mbar pour ce procédé offre une ouverture vers de nouvelles applications.

Dans ce premier chapitre, nous essayons de faire une revue bibliographique sur les
décharges a barriére diélectrique. Nous consacrons la premiére partie de ce chapitre a la
définition succincte de la décharge a barriere diélectrique(DBD) et leur historique.

Dans la seconde partie, nous ferons, dans un premier temps, une présentation de leur
principe de fonctionnement, leurs différentes configurations ainsi que les différents régimes
de DBD. Nous terminons le chapitre par une bréve étude bibliographique concernant les

différents domaines d’applications de la DBD.
1.2 Apercu sur la décharge a barriere dielectrique

1.2.1 Definition de la décharge a barriére diélectrique
Une décharge a barriere diélectrique est un plasma froid hors équilibre généré a la

pression atmosphérique entre deux électrodes recouvertes de diélectrique. Ce plasma
faiblement ionisé (n. = 10° - 10** cm™) est caractérisé par une température électronique de
quelques électronvolts bien supérieure a celle des espéces neutres qui sont majoritaires.

Cette décharge se caractérise par la présence d’un composant dié¢lectrique sur au moins une
des deux électrodes. Différentes configurations d’électrodes, ayant toutes en commun
I’insertion d’une couche diélectrique couvrant au moins ’'une des deux électrodes sont
proposées. Ces dispositifs sont nombreux et variés avec une géométrie homogéne ou
hétérogene.

La largeur de I’espace inter-électrode varie de 0,1 mm & plusieurs centimétres en fonction de

I’application souhaitée.
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Pour transporter un courant autre que capacitif dans ’espacement de décharge, le champ
¢lectrique se doit étre assez intense pour causer 1’effondrement du gaz. Or, pour des valeurs
élevées de pression (et de distance inter-électrodes : loi de Paschen), I’augmentation du
courant entre deux électrodes métalliques entraine généralement le passage vers un régime
d’arc. La présence d’un diélectrique entre les électrodes peut étre considérée comme une
capacitance en série avec 1’espace du gaz. Le principal réle de ce diélectrique est d’éviter le
passage a I’arc lors de I’établissement de la décharge. Ceci résulte de 1’accumulation de
charges sur le matériau isolant. Ces charges de méme polarité que 1’électrode opposée
provoquent une chute du champ et une extinction de la décharge. Le diélectrique étant un
isolant sa constante diélectrique et son épaisseur, en combinaison avec la déerivée dans le
temps de la tension appliquée dU/dt, pour déterminer la quantité de courant qui peut passer a
travers le diélectrique. Il ne laisse pas passer le courant DC. C’est pourquoi, lorsqu’on
travaille avec telles décharges, il est impératif qu’elles soient alimentées par une tension
alternative. Dans ce cas, la présence des charges va accélérer la formation des streamers par
augmentation du champ dans 1’alternance suivante.

Des différences de potentiel de 1’ordre de dizaines de kV sont nécessaires pour allumer les
décharges dans un espace inter-électrodes de quelques millimétres. Puisque a haute fréquence,
la limitation du courant par la barriere diélectrique devient de moins en moins efficace, la
DBD est normalement utilisée entre des fréquences de 50 Hz a 10 MHz.

La configuration géométrique des électrodes dans ce type de décharge volumique, qui est la
plus utilisée, peut-étre de nature plan-plan, pointe-plan, multi pointes-plan, lame-cylindre, fil -

cylindre et cylindre-cylindre [3].

1.2.2 Historique

Les décharges a barriere diélectrique constituent 1’un des procédés plasma parmi les plus
anciens, mais ont toutefois connu un développement plus chaotique que les plasmas
fonctionnant a basse pression. Les industriels lui prétent toutefois un intérét plus important

depuis la deuxiéme moitié du XXeme siécle et plus particulierement encore depuis 20 ans.

1.2.2.1 Premiéres décharges a barriere diélectrique
Les premiers écrits relatant la réalisation d’une décharge a barriére diélectrique semblent

converger vers I’expérience mise au point par Théodose Du Moncel, en 1853. Ce montage
consistait en un positionnement en vis-a-vis de deux plaques de verre, a I’extérieur desquelles
des feuilles d’étain avaient ét¢ déposées. L’espace les séparant était de I’ordre de 2 mm. Les

poles d’une bobine de Ruhmkorff(1) étaient chacun reliés a I'une des feuilles d’étain. La
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décharge produite fut décrite comme un « flux lumineux bleuétre », ou encore une « pluie de
feu de couleur bleue ». C’est la premicere fois que le « feu €lectrique» était observé entre deux
matériaux isolants. L’absence apparente de création de chaleur et le caractére silencieux de la
décharge par rapport aux arcs habituellement créés, amenerent les scientifiques a lui donner le

nom particulier d’effluve électrique [4].

Figure I- 1 : Expérience de Théodose Du Moncel ; premiére Décharge a barriére diélectrique AB&
HG : feuille d’étain ; CD & EF : plaques de verre [4].

Andrews et Tait la nommeérent en 1860 décharge silencieuse, dénomination qui est
toujours d’actualité aujourd’hui dans certaines publications.
L’expérience qui a donné ses premiers titres de noblesse a ce type de décharge n’est
cependant pas celle-1a. Le réacteur de 1’industriel allemand Werner Von Siemens permit de
démontrer I’efficacité des DBD pour la production d’ozone. Le schéma de son dispositif est
présenté dans la figure (I-2). Comme dans le systéeme développé par Théodose Du Moncel, la
tension €tait appliquée par le biais d’une bobine de Ruhmkorff. Le verre était utilisé comme
diélectrique et les électrodes étaient en étain.
Les savants firent le rapprochement entre les décharges et le feu du fait de la production de
lumiere et de chaleur dans chacun des phénomenes. Des expériences avaient méme montré
I’influence d’une décharge sur des flammes.
Cet industriel est également connu pour ses nombreuses innovations dans le domaine
électrique : développement de grandes lignes télégraphiques, esquisse de la premiére dynamo,
alimentation du métropolitain par un 3eme rail, et des tramways par voie aérienne... L’unité

de la conduction électrique porte son nom.
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Irver tole covered with tin-foil inside

Figure I- 2 : Dispositif de Werner Von Siemens pour la production d'ozone [4]

1.2.2.2 La guerre contre les microbes

Le XIXeéme siecle fut également celui de 1’avénement de la microbiologie. En un peu plus
de trente ans, les scientifiques admirent I’existence des microbes, virus et champignons, ainsi
que leur responsabilité dans les épidémies rencontrées au cours du XIXéme siecle.
Aussitot, des techniques pour purifier les eaux furent développées. Les systéemes de filtrage
démontrerent dans un premier temps une certaine efficacité. Celui de Chamberland en
particulier connut un grand succés. Mais aucun filtre n’était efficace contre les virus. Ces
derniers étaient trop petits (< 1 pum) pour étre récoltés, les porosités les plus fines étant
micrométriques. L’utilisation de 1’hypochlorite de sodium permit de résoudre ce probleme.
L’ébullition était plus efficace mais ne pouvait pas étre transposee aux grandes quantités
d’eau [4].

1.3 Principe de fonctionnement d’une DBD
Quand la tension appliquée sur le gap gazeux est suffisamment élevée et égale a la tension

d’amorcage (définie par la courbe de Paschen), on observe la formation d’un canal conducteur
(figurel-3.a). Compte tenu du faible libre parcours moyen a pression atmosphérique, ce canal
de décharge présente un rayon typiquement de I’ordre de la centaine de um, on parle alors de
micro-décharge. Celle-ci peut étre représentée par le schéma équivalent de la figure (1-3.d).
Le diélectrique en vis-a-vis de la micro-décharge se comporte alors comme 1’isolant d’un
condensateur, Cgs dont les armatures sont d’un c6té la décharge et de ’autre 1’électrode.
Notons que ce schéma équivalent n’a de sens que si 1’on consideére uniquement une seule
micro-décharge ou une décharge homogéne sur toute la surface des électrodes. Par la suite,
nous noterons V, la tension appliquée sur la cellule de décharge V, celle sur le gaz et enfin
Vs celle sur le diélectrique. Le passage du courant induit une accumulation de charge sur la
surface du diélectrique solide en vis-a-vis du canal de décharge qui conduit a une
augmentation de la tension Vs.

Si ’augmentation de cette tension au fur et a mesure du développement de la décharge est

plus rapide que I’augmentation de la tension appliquée V, a I’endroit ou s’est initiée la micro
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décharge, elle entraine une chute de la tension appliquée sur le gaz Vg, ce qui conduit a
I’extinction de la décharge. Ainsi, la micro-décharge est bloquée bien avant d’avoir atteint un
degré d’ionisation suffisant pour transiter en régime d’arc. Si la tension appliquée sur les
¢lectrodes continue d’augmenter, des micro-décharges s’initient a de nouvelles positions car
la présence de charges résiduelles en surface du diélectrique diminue le champ électrique vue
par le gaz aux positions ou les micro-décharges se sont déja développeées (figurel-3.b). Au
changement de polarité (figurel-3.c), les charges précédemment déposees sur le diélectrique
permettent un claquage du gaz sous un champ électrique plus faible que lors de la premiére
alternance : Vy = Va - Vg (avec V, et Vgs de signes contraires lors du changement de
polarité).

La fonction premiere du diélectrique est de limiter la charge déposée sur les électrodes et par
voie de fait le courant transitant dans le canal afin que la décharge ne devienne par un arc
comme cela peut arriver entre deux électrodes métalliques a pression atmosphérique. De plus
I’utilisation du diélectrique a également pour conséquence de tendre vers une répartition plus
uniforme des micro-décharges sur toute la surface des diélectriques. En contrepartie, la
présence d’un diélectrique impose 1’utilisation d’une excitation électrique alternative afin de
décharger le condensateur (le courant qui circule dans la décharge doit présenter une valeur

moyenne nulle)[2].

(@) . [+ (b)

[ ]
=I=) (== SO,

| A

L [SISISISISIs s Is oo S S SIS SIS SIS o s : <>
~ \/a
(c) ‘ ¥ (d)

Figure I- 3 : Principe de fonctionnement d’'une DBD :
(a) établissement d’une premiére micro-décharge,
(b) extinction de la premiére micro-décharge et amorgage d 'une nouvelle
(c)changement de la polarité de la tension appliquée sur les électrodes,
(d) schéma électrique équivalent d 'une micro-décharge[2].
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1.4 Différentes configurations de DBD

I.4.1Configurations des DBDs volumiques
Il existe d’autres configurations couramment utilisées. En effet, le terme de DBD regroupe

toutes les configurations de cellule de décharge pour lesquelles un courant transite entre deux
électrodes métalliques séparées par un gaz et par au moins une couche d’un matériau isolant.
Suivant I’application visée, deux couches isolantes peuvent y étre placées. Les configurations

coplanaires et cylindriques typiques d’électrodes sont données dans figure (1-4) [3].
p y q yp1q g

Electrode métallique
Barriére diélectrique

|
}

Electrode métallique Electrode métallique

Gaz

Gaz

Barriére diélectrique

Electrode métallique

]

Barriére diélectrique

Gaz

Gaz
Barriére diélectrique
Electrode métallique

(a) (b) (c)

]

Electrode métallique

Figure I- 4 : Différentes configurations de Décharges contrdlées par Barrieres Diélectriques
(DBD) [3].

Les configurations coplanaires sont plut6t utilisées pour les applications de traitements de
surface tandis que les cylindriques sont plus adaptées aux traitements des gaz. L’arrangement
plan-plan (a) et (c) de la figure (I-4) présente 1’avantage d’éviter tout contact entre le plasma
et les électrodes métalliques, condition parfois utile lors de I’utilisation de plasma corrosif par
exemple.

La configuration (b) permet 1’obtention simultanée d’une décharge de part et d’autre du
diélectrique, propriété intéressante si, par exemple, la barri¢re diélectrique est réalisée a 1’aide
du matériau a traiter. Dans ce cas, le matériau est traité sur les deux faces simultanément.

La configuration (c) regroupe les propriétés des deux types précédés ce qui donnent une forte

décharge beaucoup plus et aussi bien uniforme que les deux autres.

1.4.2 Configurations des DBDs surfaciques
A la fin des années 90 aux Etats-Unis, le Pr Roth met au point une nouvelle configuration

de DBD de surface et qu’il nomme « OAUGDP » (One Atmosphere Uniform Glow Discharge
Plasma). Cette décharge est établie entre au moins deux électrodes placées de part et d’autre
d’un diélectrique et est dite surfacique car il n’y a plus, comme précédemment, d’espace

gazeux entre les électrodes (le diélectrique occupant tout 1’espace inter-electrodes)figure (1-5).
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Electrode métallique

—_— Barriere diélectrique

Figure I- 5 : Configurations de décharges de surface[3].
1.4.3 Géométries courantes des DBDs
Des configurations typiques cylindriques ou planaire des électrodes des décharges a
barriére diéelectrique sont montrées sur la figure (I-6) : les DBDs sont caractérisées par la

présence d'une ou plusieurs couches de diélectrique dans le chemin du courant entre les

électrodes métalliques.

Electrode Haute
tension

Geénérateur B
arnére dielectrique
Haute 61 :
tension

Décharge

Electrode de terre

(a)

(b)

CONFIGURATIONS VOLUMIQUES (PLANES)

Decharge

CONFIGURATION VOLUMIQUE
(CYLINDRIQUE) CONFIGURATION SURFACIQUE

Figure I- 6 : Systémes d’électrodes les plus couramment utilisés pour la production des décharges :
DBD volumique et surfacique.[3]
a) et d). DBD caractérisée par la présence du matériau diélectrique au contact d’une électrode,
b). Au contact des deux électrodes,

c). Au centre de la zone de décharge.
e). DBD caractérisée par la présence du diélectrique de part et d’autre des deux électrodes.
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1.5 Différents régimes de DBD
Dans cette partie, nous présentons les caractéristiques des deux principaux régimes de

décharges a barrieres diélectriques.

1.5.1 Régime filamentaire
Le régime filamentaire est le régime dominant des DBD. Il se compose de multitudes de

micro decharges désynchronisées spatialement et temporellement, c'est donc un régime non
uniforme. Macroscopiquement, on peut alors observer un phénomene de répulsion des
filaments entre eux. La densité de micro décharges est proportionnelle a I'amplitude de la
tension appliquée voir la figure (I-7). Pour des tensions proches de la valeur de claquage (et a
fréquence élevée), les micro-déecharges ont tendance a apparaitre au méme endroit ou les
charges résiduelles sur le diélectrique facilitent I'apparition d'un nouveau filament en ces
points de la surface aprés le changement de polarité. A l'inverse, a tension élevée (et
fréquence faible) les micro-décharges changent de position sur la surface de maniere aléatoire,
la répartition des charges résiduelles étant dans ce cas quasi homogene.

Toutefois, les dépdts de charges sont également responsables de différents types d'interactions
entre les micro décharges et notamment la génération de formes et les effets collectifs [5].

(a) 570V
(b)610 VvV
(c) 700 V
(d) 770 V
(e) 920V
(D910 VvV
() 980 V
(h) 1050 V
(1170 VvV

G i1z7o0v

Figure I- 7 : Exemples de micro décharges.

1.5.2 Régime homogene

Le réegime homogeéne nécessite des conditions particuliéres. Il est atteint par génération
d'une décharge de Townsend (dans I'azote par exemple) ou luminescente (pour les gaz rares).
Différents moyens d'arriver a une décharge DBD homogéne ont été proposés.
L'aspect filamentaire étant lié a des dép6ts de charges ponctuels sur la surface du diélectrique,
un moyen d'accéder a une DBD homogéne est de parvenir a une répartition homogéne des
charges sur la surface. La décharge homogene est possible si la densité d'électrons de pré
ionisation est suffisante pour causer la synchronisation des tétes d'avalanches primaires aux

étapes ou des micro-décharges isolées devraient autrement se produire. La nature des
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diélectriques (par la valeur des coefficients d'émission secondaire selon le gaz), peut favoriser
I'apparition d'une décharge homogeéne préférentiellement au mode filamentaire.

De méme les conditions de surface et les propriétés de polarisation influencant I'accumulation
des charges peuvent stabiliser la décharge. La nature du mélange de gaz est également un
facteur important, par sa capacité ou non a produire un nombre suffisant d'électrons germes
entre chaque décharge permettant le rallumage de la décharge sur toute la surface et pour un
faible champ. La présence d'impuretés ou d'espéces réactives et/ou électronégatives (comme
I'oxygéne), méme en faible quantité peut amener la décharge dans un régime filamentaire Les
signaux électriques, et notamment la tension appliquée et la fréquence influencent I'allure de
la décharge. Du fait du dépdt de charges a la surface, une alimentation haute tension, faible
fréquence générera une distribution des micro decharges sur toute la surface du diélectrique,
alors qu'une opération en faible tension, haute fréquence se traduira par un rallumage des
canaux des précédentes micro décharges a chaque demi-période Les propriétés des micro
décharges sont globalement indépendantes de la forme des signaux appliqués, a I'exception
des courts temps de montée de tension. Si le temps de montée de la tension est suffisamment
court, il est possible d'initier un grand nombre de micro décharges simultanément, voire de
synchroniser les micro-décharges. On a alors une décharge quasi-homogene issue d'un

claquage filamentaire[5].

1.6 les applications de la DBD

Dans cette section, nous traitons les plasmas DBD a pression atmosphérique qui sont de
plus en plus adoptés a diverses applications en raison de leurs propriétés physiques et
chimiques. Parmi ces propriétés nous citons : le claquage du gaz qui conduit a la génération
d’une décharge électrique et la création d’espéces chimiquement actives tels les électrons, les
ions, les métastables, les radicaux libres et les especes excitées qui entrent en contact direct
avec les objets placés entre les électrodes et conduisent a des modifications dans leur
propriétés de surface. La grande diversité d’applications offertes par les plasmas DBD est un

point motivant, qui peut étre appliqué dans différents Domaines.

1.6.1 Domaines industrielle

1.6.1.1 Génération d’ozone
La génération d’ozone est I’une des anciennes méthodes et la plus importante pour le

traitement de I’eau et de I’air. Elle a été la premicre application industrielle des plasmas DBD

pour la désinfection des eaux, en éliminant les bactéries, les virus et les odeurs désagréables.
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La formation de 1’ozone (O3) a pression atmosphérique dans les plasmas DBD est basée sur la
réaction chimique a trois corps:
0+0,+M-0;+M (1-1)
ou:

e M peut étre une molécule d’oxygeéne O, ou une molécule d’azote Ny, si I’air est utilisé.

e Ogs*désigne une molécule d’ozone dans un état excité.

La plupart des installations utilise une configuration cylindrique avec du verre comme
diélectrique comme le montre la figure (I-8) ; qui présente le schéma de principe d’un
ozoniseur alimenté en oxygene. Dans cette figure la DBD est constituée de deux barrieres
diélectriques coaxiales, la décharge est effectuée dans le volume dans lequel le gaz circule. Le
courant électrique va convertir une partie du gaz entrant en ozone.

De fagon générale, la génération d’ozone par le DBD permet plusieurs usages
particulierement en chimie, dans le traitement des eaux usées et également le traitement de

I’air notamment les composés organiques volatils (COV)[6, 7].

Barriéres Electrodes
diélectriques métalliques Sortie ozoniseur
] n (0,+03)

.
£y
»

Alimentation
électrique (0;)
l _ Ozoniseur
(DBD)

' Eau i

Entrée ozoniseur J

(0;) A
traitée

Ozoniseur (DBD)

Figure I- 8 : Schéma de principe d’'un ozoniseur utilisé dans le traitement d’eau[6, 7].

1.6.1.2 Traitement des surfaces

Le traitement de surface d’un matériau a pour objectif de lui donner de nouvelles
propriétés de surface et comme la décharge est « froide » le risque de déformation de la
surface est minimiseé cependant elle conserve les propriétés volumiques de base. L’utilisation
des plasmas DBD pour les traitements de surface couvre un large intervalle. Nous pouvons en
citer entre autres les applications suivantes :

e Modification des propriétés de la surface d’un matériau.

e Amélioration des proprietés d’adhésion et/ou de mouillabilité.
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e Traitement des textiles.

e Traitement de polymeres.

o Dépdts de couches minces.

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

e Désinfection et la stérilisation.
Tous ces traitements peuvent étre résumés en trois types de procédés plasma de traitement de
surface : la gravure (ou ablation) ou un matériau est enlevé, le dépdt ou un matériau est ajouté
et lactivation ou des liaisons non satisfaites sont créees sur la surface du matériau traite.
La Figure(1-9) présente un banc de traitement de films plastiques par une décharge créée entre
les rouleaux constituant les électrodes de la haute tension recouvertes par un diélectrique et

les rouleaux de la masse[6, 7].

Electrode Barriéres
métallique diélectriques

-7

oo -
~~

Rouleau
Film plastique métallique
Rouleau —
métallique 5

Alimentation
électrique

Figure 1- 9 : Utilisation d’'une DBD dans le traitement surfacique de plastiques [6, 7].

1.6.1.3 Excilampes

Le principe de ce type de lampes est basé sur la décharge DBD créée dans certains gaz
rares ou dans des gaz rares et halogenes. Généralement, la production du rayonnement ultra-
violet (UV) d’une lampe a DBD repose sur 1’émission de photons par des molécules instables
connues sous le nom d’excimeres (contraction de «Excited» et «Dimer») ou d’exciplexes
(contraction de «Excited» et «Complex»). Ces molécules se forment suite a des collisions a
trois corps, respectivement selon les réactions suivantes:

Gr* + Gr + Gr* — Gr2*+ Gr (1-2)
Gr* + Hl+ Gr — GrHI*+ Gr (1-3)
Ou Gr représente un atome de gaz rare et Hl un atome d’halogene

> Excimeres
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L’excimere est une molécule excitée et instable, formée par deux atomes d’un gaz rare.
Cette molécule libére une énergie en forme de photon avec une durée de vie assez faible, lors
de son retour a I’état fondamental (deux atomes), avec une longueur d’onde qui dépend de la
nature du gaz. Par exemple, les réactions chimiques présentées ci-dessous, sont celles qui vont

créer I’excimeére et ensuite émettre un rayonnement dans 1’UV dans le cas du xénon :

Xe +e —»Xe*+e (1-4)

Xe+ Xe*—Xer* (1-5)

Xey*—Xe + Xe + photon (7.2 V) (1-6)
> Exciplexe

L’exciplexe est une molécule excitée instable, constituée par deux atomes différents, par
exemple, un atome de gaz rare et un atome d’halogeéne. L’état fondamental de cette molécule
est encore une fois anti-liant donc auto-dissociatif. Le processus de génération de la lumiére
est similaire a celui d’un excimére. Les réactions qui correspondent a la formation de

I’exciplexe XeCl* sont données ci-dessous :

e+ Xe—e+e+ Xet (1-7)
e + Cly—e+ Cl + CI (1-8)

Xe+ + Cl- —»XeCl* (1-9)
XeCl"—Xe + CI + hv (308nm) (1-10)

Parmi les nombreuses applications des excilampes a base de DBD nous citons :

> Les écrans plasmas (PDP: Plasma Display Panels)

Les afficheurs a écran plasma AC utilisent le rayonnement VUV a xénon pour exciter le
phosphore. Cette idée est I’ceuvre de deux professeurs de I’Université de I’Illinois, Bitzer et
Slottow et fut inventée en 1964. Un afficheur a écran plasma est constitué de deux verres
paralléles entre un mélange de gaz rares, en général des mélanges binaires (Ne-Xe) ou
ternaires (Ne-Xe-He) capable d’émettre des rayonnements UV séparés par un gap d’environ
100pm. Une matrice d’électrodes est couverte par des couches fines de diélectrique de 20pum
a 40um d’épaisseur posées sur chaque lame de verre. Dans le commerce on trouve deux types
de géométrie des ¢lectrodes : la structure coplanaire d’¢électrodes (ACC) et la structure

d’¢électrode(ACM)(figure 1-9)[6].
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Décharge

Adresse
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Bus\ {

Figure I- 10 : Configurations des électrodes coplanaires (ACC) et la matrice ( ACM) des afficheurs a
écran plasma[6].

Pour chaque cellule, le rayonnement VUV excite les revétements phosphoriques internes
en (RGB) : rouge (R=Red), vert (G=Green), ou bleu (B=Blue). Dans ce cas, chaque cellule
agit comme une lampe fluorescente miniaturisée. Ces cellules de décharge sont regroupées en
triplet RGB ou en quadruplet RGBR de couleurs. Un afficheur a grande dimension peut
comporter 1280 par 1024 points. Sur (la figure 1-11), nous présentons un schéma avec deux

dispositions d’¢électrodes : (a) électrodes opposées et (b) électrodes coplanaires.

Lumiére (vert) Lumiére (vert)

Electrode ) )
transparente Diélectrique

S.o t}'ansparent

Alimentation E\ o '\*(‘f‘ «“t--UV
“*~ Substance s
Plasma phosphorescente
etUv (vert)

q-t--

[ --Dié]ectrique

Electrode Alimentation
Rouge Vert Bleu
T T — L

Pixel

Figure I- 11 : Cellules de pixels électrodes opposees (a) ; coplanaires (b) et (c) Cellule élémentaire
ou pixel[6, 7].

Dans ces afficheurs plasmas, toutes les électrodes sont couvertes par des couches de
diélectriques et d’un revétement d’une couche résistive de MgO (Oxyde de Magnésium). Ce
matériau (MgO) protége les couches diélectriques du bombardement ionique et augmente le
coefficient d’émission secondaire, de telle sorte que la tension de claquage diminue. Le

schéma de la figure 1-12 présente une configuration compléte d’un afficheur a écran plasma.
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Figure I- 12 : Configuration compléte d’un afficheur a écran plasma[6].

» Eclairage (Production de la lumiére)

Aujourd’hui, les DBD posseédent des propriétés lumineuses qui sont exploitées dans divers
domaines, notamment 1’éclairage, ou on cherche a obtenir des caractéristiques d’éclairages
précises comme la longueur d’onde et l'intensité lumineuse. La majeure partie des lampes a
décharge pour I’éclairage intérieur produit un rayonnement visible par le biais d’une
conversion du rayonnement UV du mercure (tubes fluorescents, lampes fluo compactes). Ce
métal lourd est considéré comme toxique et polluant et il est actuellement soumis a une
réglementation stricte, la tendance étant de 1’éliminer de tout produit ou de tout procédé
industriel dans lequel on peut trouver un produit de remplacement. De nombreuses études
tendent aujourd’hui a substituer le mercure par du xénon dans les lampes pour ’éclairage
intérieur. Osram a mis sur le marché une lampe plane, baptisée « Planon », basée sur une
décharge a barriére diélectrique dans du xénon. La structure adoptée est de type coplanaire
avec des électrodes dotées de pointes dans le méme plan, réguliérement agencées.

1.6.2 Domaine Médical
Le domaine de la médecine par plasma est I'un des plus innovants qui combine la physique

des plasmas, les sciences de la vie et la médecine clinique. Les plasmas froids non thermiques
créés a la pression atmosphérique, comme les décharges DBD et grace a leur fonctionnement
a des températures proches de ’ambiante et leur capacité a produire des radicaux, des ions,
des électrons, des UV et un champ électrique, ont permis ces derniéres années le
développement de nouvelles applications. Parmi les applications biologiques les plus étudiées,
nous citons [7] :

> Inactivation et la destruction de bactéries.

» Régénération de la peau et d’autres applications dermatologiques.
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Coagulation du sang.
Décontamination des agents chimiques et biologiques dans le domaine militaire.
Désinfection et la guérison des plaies

Hygiéne dentaire.

YV V. V VYV V

Traitements en cancérologie et de cellules/tissus vivants.

1.6.3 Domaine de I’aéronautique
Les dispositifs DBD sont également étudiés pour le controle d’écoulement d’air dont la

principale application se situe dans 1’aéronautique. La décharge s’effectue parallelement a
I’écoulement du fluide. Le vent électrique généré par la décharge permet de modifier les
propriétés de 1’écoulement afin de le faire passer du régime turbulent au régime laminaire.
Ceci permettrait de réduire les pertes aérodynamiques au niveau des ailes des avions. Autres
ces actionneurs plasma peuvent aussi étre utilisés pour[6] :

» Contrdle du décollement de la couche limite sur une surface portante
Amélioration de la vitesse et de la portance d'une aile
Controle actif du bruit

Contrdle de certains éléments aux vitesses supersoniques et hypersoniques.

Y V V V

Controle de I’écoulement de jeu d’aube dans les rotors de turbines et de compresseurs.

1.7 Conclusion
Nous avons présenté dans ce chapitre, les notions essentielles permettant de comprendre

les mécanismes de décharge se produisant dans le gaz d’un dispositif de décharge a barricre
diélectrique, Nous avons, d’abord, introduit 1la définition de la décharge DBD et leur
historique, puis nous avons expliqué leur principe de fonctionnement et les différents
configurations, Nous avons rappelé les différents régimes de la DBD de la facon générale
ainsi que leurs applications.

Suite a ce chapitre qui se voulait purement descriptif, nous intéressons dans le second
chapitre aux systemes d’équations qui régissent le fonctionnement des décharges a barriere
diélectrique a traverse la présentation des équations de continuité, de conservation de la
charge et de Poissons qui est en générale utilisée pour déterminer le champ électrique dans la

décharge.
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Chapitre 11 : Modeéle physigue et mathématique de la DBD

11.1 Introduction
L'objectif de ce chapitre est de présenter le modele mathématique utilisé pour décrire le

comportement de la décharge électrique a la pression atmosphérique, dans I’hélium. Il s'agit
d'un modele fluide auto-cohérent capable de décrire le couplage entre le transport des
particules chargées, le champ électrique et la cinétique des especes neutres et excitées. Les
modeles numériques représentent un outil de recherche dont I’intérét et les avantages sont
bien connus, ils sont complémentaires aux expériences, en permettant d’approfondir ou
d’¢largir 1’étude, leur utilisation étant en principe beaucoup plus souple. De plus, lorsque
I’expérience a mettre en place est lourde financiérement et /ou matériellement[8], une étude
numérique peut lui étre substituée. Ainsi, grace aux modeéles numériques, nous pouvons
obtenir des données de bases mais également des résultats physiques qui pourront étre
exploités.
En effet, une description compléte de ce type de réacteur doit reposer sur I'association
de plusieurs modeéles :
> Modele électrique permettant une bonne description du couplage entre les
phénoménes de transport des particules chargées (électrons, ions) et le champ
électrique.
» Modéle thermique ou hydrodynamique décrivant I'évolution du gaz porteur a
l'intérieur de 1’enceinte.
» Modéle chimique décrivant l'interaction et I’évolution des concentrations des
différentes especes actives présentes dans le plasma.
» Modéle des réactions de surface permettant d'évaluer les vitesses de dépét et de
gravure sur I'échantillon.

Le modéle complet, représenté Figure (11-1), est encore trop complexe a mettre au
point. C'est pourquoi, en fonction de l'objectif de la modélisation, on peut retirer un ou
plusieurs modéles.

Le modele électrique peut étre considéré comme le noyau principal de la modélisation, et
beaucoup d’auteurs se sont limités a ce seul modele pour décrire leur décharge. Les autres
modeles peuvent étre vus comme des modules supplémentaires afin d'améliorer la

modélisation.
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Modeéle électrique
Evolution du gaz aux de création

Porteur des espaces actives

Modeéle thermique Modsale chimique

Nature et des espéces vers L’éc)

Modele des réactions

des surfaces

Figure 11- 1 : Schéma d’un modeéle complet de réacteur DBD[8].

1.2 Présentation du modéle numérique d’une décharge électrique
La modélisation des plasmas de décharge électrique est aujourd'hui considérée comme un

outil complémentaire a 1’analyse expérimentale. La majorité des modeles de décharge de gaz
sont établis sur 1’équation de Boltzmann dont la résolution numérique directe, sans lui porter
des simplifications considérables, est relativement complexe. Selon 1’ordre de complexité et
d’exactitude, les plasmas peuvent étre modélisés en considérant quatre types de modeles que

nous décrivons dans la partie suivante[6].

11.2.1 Modeéle cinétique
Pour modéliser I'évolution de particules dans une décharge plasma, le modéle cinétique est

I’approche la plus précise mais la plus difficile a mettre en ceuvre dans le cas des géométries
complexes. On utilise la description cinétique, ou les particules du plasma sont décrites par
une fonction de distribution f = f (t, X, v), avec v la variable de vitesse. La fonction de
distribution contient une information supplémentaire par rapport aux grandeurs fluides,

puisqu'elle inclut les détails de la répartition des vitesses des particules.

11.2.2 Modele fluide
Le modeéle que nous utilisons dans cette étude, est du type de modeles le plus employés

dans le cas des plasmas froids. Il s'agit d'un modeéle fluide auto-cohérent capable de décrire le
couplage entre le transport des particules chargées, le champ électrique et la cinetique des
especes neutres et excitées. Cette approche, a pour but de décrire le comportement d'une DBD
a la pression atmosphérique établit dans I’Hélium et est généralement basée sur la résolution

des deux premiers moments de 1’équation de Boltzmann et sur I’équation de Poisson. Elle
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permet de calculer les densités d’espeéces a I'intérieur du plasma mais également les flux de
particules sur les électrodes. Par consequent, cette approche semble la mieux adapté a notre
cas du point de vue qu'elle donne une vision détaillée du plasma ce qui aboutit & une meilleur

compréhension des phénomenes physiques a I’intérieur de la décharge.

A. Approximation du champ locale (ACL)
Dans ce cas, les coefficients de transport (les mobilités pg, et les coefficients des

diffusions Dg) et les fréquences moyennes de collision ne dépendent que de I’intensité du

champ électrique réduit local (E/ P)[6].

B. Approximation de I’énergie locale (AEL)

Dans I’Approximation de I’énergie locale (AEL), les coefficients de transport des
¢lectrons et les taux des réactions sont en fonction de 1’énergie moyenne des électrons
calculée par 1’équation de continuité de I’énergie dans le modéle fluide. Suite a 1’évolution
dans le domaine de modélisation des plasmas, un accord général a fait que les modeéles fluides
comprennent 1’équation de continuité, I'équation de transport d'énergie moyenne des électrons
et I'équation de Poisson. Pour une résolution du probléme a une dimension 1D ou deux
dimension 2D. Souvent, les équations de transport dans les modéles fluides sont encore
simplifiées en adoptant 1’approximation de drift diffusion (ADD), qui decrit les flux de
particules chargées comme la somme d'une dérive plus un terme de diffusion, en ignorant tous
les autres termes . Cependant, les modeles fluides ne peuvent pas prendre en considération les
fonctions de distribution des especes (par exemple, la distribution d'énergie des ions), mais
seulement des moyennes sur les distributions. Cet inconvénient est souvent compensé par des
codes hybrides. Pour valider les modeéles fluides, les résultats de simulations obtenus doivent
étre confrontés avec les données expérimentales et les résultats de modeéles particulaires
correspondants[6].L'avantage exceptionnel des modéles fluides, qui jusqu'a présent ne
peuvent pas étre remis en cause par des modeles statistiques en dimensions équivalentes, c'est

leur convergence rapide.

11.2.3 Modeéles Particulaire (microscopiques)
La méthode PIC-MCC (Particle-In-Cell Monte-Carlo Collision) est un outil trés

Performant et efficace pour I'étude des plasmas froids car il permet de décrire I'évolution dans
le temps et dans l'espace, des particules chargées sous I'effet des champs et des collisions.
Dans un cas purement électrostatique, la méthode consiste a suivre les trajectoires d'un

nombre représentatif de particules chargées, des électrons et des ions, dans l'espace des
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phases, et de décrire l'interaction collective de ces particules par la résolution de I'équation de
Poisson.

La détermination des trajectoires des particules dans l'espace sous I’effet du champ
électrique, tenant en compte tous les types de collision existants et pour un nombre de
particules important devient relativement difficile, du fait que la méthode PIC-MC demande

un traitement individuel de chaque particule[6, 9, 10].

11.2.4 Modéle hybride
Lorsqu’on associe un mode¢le de type fluide & un code Monte Carlo, cela nous donne un

modele hybride. Ces modeéles désignent la technique MC pour modéliser les électrons de
haute énergie (les €lectrons rapides) qui sont capables d’ioniser et d’exciter les particules
lourdes et le modele fluide pour gérer les électrons de faible énergie du plasma[ll]. La
méthode de type Monte Carlo peut aussi étre utilisée pour obtenir les coefficients de transport
des especes du plasma qui sont ensuite employés dans un modeéle fluide. Avec cette
intégration entre les deux méthodes, les modeles hybrides peuvent décrire des effets qui ne
sont pas pris en compte par les modeles fluides et méme d’acquérir des résultats similaires a
ceux des modéles PIC mais le temps de calcul peut étre d’un ordre de grandeur inférieur, ce

qui rend ces modeles trés intéressants[6].

11.3 Modélisation numérique d’une décharge plasma
De nos jours, les applications industrielles de la décharge plasma a barriere diélectrique

ont fait I’objet de plusieurs études expérimentales et théoriques [6, 12, 13]. La modélisation
numérique de ce type de décharges permet de bien assimiler leur comportement d’ou le
controle et I’optimisation des réacteurs a plasma dans les différents secteurs. Elles ont pris des
domaines d’importance, tels que, la production d’ozone, les lampes, les écrans a plasma, la
stérilisation et le controle d’écoulement. L’analyse théorique implique généralement un
couplage entre différents types de modeles pour étudier les différents phénoménes se
produisant dans le plasma.

Dans cette étude nous intéressons au modeéle fluide.

11.4 Modéle mathématique de la décharge électrique a la pression
atmospherique
Il est indispensable de développer des modeles numériques de simulation des

mécanismes rencontrés lors d’une décharge. En effet, la modélisation joue un rdle assez

important dans le développement de la théorie des plasmas.
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L’étude des plasmas peut étre abordée suivant deux angles distincts qui sont la
description sous forme de fluide qui nous intéresse principalement et 1’aspect cinétique. De
facon générale, ces modeles permettent la détermination :

e Des parametres électriques de la décharge, c'est-a-dire les variations
spatiotemporelles du champ électrique, du courant et du potentiel

e Des profils des densités et des fonctions de distribution en énergie des especes
chargées, avec les variations spatio-temporelles correspondantes.

e Des taux (ou fréquences) des divers processus de collision tel 1’ionisation,

I’attachement, 1’excitation ou la dissociation....etc [14].

11.5 Modéle electrique
La modélisation électrique d'un plasma hors équilibre thermodynamique dans une

décharge luminescente basse pression (de L'ordre du Torr) nécessite de décrire le couplage
entre les phénomeénes de transport des particules chargées et le champ électrique. En fait, les
différents coefficients de transport d'un modéle macroscopique dépendent du champ
électrique qui lui dépend directement de la charge d'espace. Il faut donc pour une bonne
description avoir auto cohérence entre ces différents phénomenes.

Au niveau microscopique, le transport des particules chargées est parfaitement bien

décrit par I’équation de Boltzmann.

of — = — - _ a_ _
S WV (., f = (a:)collision (11-1)

L'éguation (I1-1) est une équation de continuité dans 1’espace des phases position vitesse
(r,w) pour les fonctions de distribution f (r,w,t) des différentes particules présentes dans le
plasma sous I’effet :

e Des forces extérieures
eE

a(r,t) =— (11-2)

m

e Des collisions électron-neutre ou ion-neutre.

Dans une décharge luminescente, la charge d’espace modifie le champ E qui agit sur les
fonctions de distributions (électronique et ionique). Pour déterminer a chague instant le champ
¢lectrique, on couple aux équations de Boltzmann pour chaque espéce, 1’équation de Poisson :

V.. E= Z(n; —np) (11-3)
€o

n; et n, : Densités ionique et électronique.
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Ainsi le modéle idéal pour décrire ce type de décharge serait formé d'une équation de
Boltzmann (I1-1) pour chaque espéce de particule présente dans le plasma couplé a 1’équation
de Poisson (11-3).

Ce qui donnerait le systéeme d'équations Suivant :

(22 + We. Vo £, + 30, 0.V, £ = (52)
| ot ertree (.0 wre 0t/ collision
of;

4 E + Wi'vr fi + a(r' t).VW fi N (at)collision
l vr-Ezf(ni_ne)
0

La résolution d’un tel systéme est extrémement difficile et n’est pas toujours nécessaire.

(11-4)

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

dépendra essentiellement de la gamme de pression ou I’on se situe.

11.6 Modéles non auto- cohérents
Les modeles non auto-cohérents, dans lesquels on estime indépendamment

(modele ou mesure expérimentales) les variations spatio-temporelles du champ électrique,

sont bien entendu beaucoup moins rigoureux, mais sont plus simples et donc plus rapides.

11.7 Modeéles auto-cohérents
Dans le cas de modeles dits « auto-cohérentsy», 1’équation de Poisson, qui détermine le

champ électrique, doit étre couplée a I’équation de Boltzmann. En effet, les différentes
fonctions de distribution des espéces chargées dépendent de la valeur du champ électrique qui
dépend lui-méme des densités et de 1’énergie des espéces chargés. Dans la pratique, la
résolution de I’équation de Boltzmann est extrémement délicate et son couplage avec
I’équation de Poisson ne fait que compliquer le probléme. Pour cette raison, plusieurs types de
modeles auto-cohérents, correspondant a différents niveaux d’approximation, ont été

développés[10, 15].
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I1.8 Description de ’approche fluide

11.8.1 Equation de continuité
Cette équation est appelée aussi équation de conservation de la quantité de charge, elle

représente le premier moment de 1’équation de Boltzmann qui décrit le transport des
particules (¢électrons, ions et neutres), leur flux sous I’influence du champ électrique et des
collisions [16-18].

Elle s’écrit sou la forme:

> Pour les électrons : % + V.TZ =Se (11-5)
> Pour les ions : % +V.T, =5 (11-6)
» Pour les métastables : % +V.T, =S, (n-7)

Les indices e, i et * désignent les électrons, les ions positifs et les atomes excités. n et T
représentent la densité et le flux des particules (e, i et *), respectivement. S désigne le terme
source pour les particules (e, i et *) du aux diverses réactions dans lesquelles les especes sont

créées ou perdues.

11.8.2 Equation de transfert de la quantité de mouvement
L’équation de la quantit¢ de mouvement pour toutes les espéces est exprimée par

I'approximation de dérive diffusion [18, 19]:

T, = ¥l = —np.E — ¥(neD
o= e,l{ e ne e ne“e (ne e)

Ty = n;V; = nE — V(n;D;5)

Pour les métastables, on ne considére que le terme de diffusion
T, = —V(n.D,) (11-9)
Ou E est le champ électrique, py et Dk désignent la mobilité et le coefficient de diffusion

des espéces chargées. Ces deux coefficients sont reliés par la relation d’Einstein :

Di _ KgTi _ 2% (11-10)
Hk q 3q

Avec &, I’énergie moyenne, donné par la relation [19] :

2
& = ;KgTe (11-12)

11.8.3 Equation de I’énergie

Elle représente le troisieme moment de 1’équation de Boltzmann. Dans cette simulation le

bilan énergétique n’est résolu que pour les électrons :

d(ne €)

Tﬁ. (Te) +E.Te = Se (11-12)
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Ts) = _neusﬁ - v)(n:»:D:»:) (11-13)
N, = Ng& (1-14)

Avec n;, ; la densité d'énergie Tg; le flux d'énergie moyenne, T, la température électronique,
S.; le terme source. p, et D, représentent la mobilité et le coefficient de diffusion pour le flux

d'énergie, respectivement.

11.8.4 Equation de Poisson

Le couplage de I’équation de Boltzmann avec 1’équation de Poisson est nécessaire pour
décrire la décharge car cette équation donne les variations du champ électrique en fonction de

la charge d’espace. L’équation de Poisson s'écrit :

AV = si (ne — 1) (11-15)
0

ou

E=-Vv (11-16)

Le systéme d’équations aux dérivées partielles (II-4) et (11-15) est fortement couplé. Sa

résolution nécessite des conditions aux limites adéquates.

11.9 Conditions aux limites
Lorsque la décharge est créée, il y a production de charges électriques (électrons et ions),

dans I’espace inter électrodes avec création d’un champ électrique. Les électrons étant les
particules les plus énergétiques et les plus rapides dans la décharge, les conditions sur leur
évolution au niveau des limites de I’espace de la décharge sont représentées par :

v Le flux des électrons vers les électrodes et les parois du réacteur qui est représenté par

I’expression :

- =_1 m— =
—1N. Te=> Ve thNe — Xp Yp- (Tp - 1) (11 -17)
2
8KkgTe
O (11-18)

Avec yp, le coefficient d’émission secondaire des électrons par les €lectrodes, n est le vecteur
unité normal a la paroi, Ve, représente la vitesse thermique des electrons, Kg la constante de

Boltzmann et m, la masse de 1’électron.

v Le flux d’énergie des électrons vers les électrodes et les parois du réacteur est donné

par :
- = _/5 —_— _
M. Te=(- Ve,mnNeg) — 2 gpYp (Tp, 1) (11-19)
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Ou &p est I’énergie moyenne des électrons secondaires. Le second terme de 1’équation (11-19)
représente le flux d’énergie des €électrons secondaires.

v" Accumulation de charges en surface :

7. (Ere1-Eze2)=p (11-20)
Ou E; et E, désignent le champ électrique a l'interface gaz / diélectrique et €; et g, sont la
permittivité relative du gaz et du diélectrique, respectivement. p est la densité de charge.

v Enfin, le potentiel électrique appliqué a I'électrode est donné par :

V =V,sin(2.m.f.t) (11-22)

Ou Vj est la valeur maximale de la tension appliqueée et f sa fréquence.

11.10 Conditions initiales

Nous considérons, pour I’instant t =0, les conditions initiales suivantes :
» Une densité initial d’électrons Ny qui représente un petit nombre d’électrons germes,
supposes étre présents dans I'espace inter électrode, égale & : ne=10° (1/m3).
» Un potentiel nul : V=0 (V)

> Une énergie électronique initiale €, = 5(eV)

11.11 Processus de collision importants dans la décharge d'Hélium

La chimie de plasma simple pour I’hélium pur consistant seulement 3 réactions et 4
especes :

Tableau I1- 1 : Processus de collision importants dans la décharge d'Hélium.

Réactions Formules Type Ag(ev)
1 e+ He — ¢+ He Elastique 0

2 e+ He — e+ Hes Excitation 19.5

3 e+Hes —e+He' lonisation 24.5

En plus des réactions volumétriques, les réactions superficielles suivantes sont mises en

acuvre .
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Tableau I1- 2 : Bilan des réactions de la surface.

Réactions Formules Stiking coefficient
1 Hes —  He 1
2 He" — He 0

Les données de la section efficace des collisions électron-hélium nécessaires pour réaliser la

simulation sont obtenues a partir du code BOLSIG [20].

11.12 Conclusion
L'objectif de ce chapitre est de développer un modele mathématique simple de la

décharge contr6lée par barrieres diélectriques a la pression atmosphérique, et les différentes
équations déduites du modéle. Ce modéle est basé sur la résolution de 1’équation de
Boltzmann. La mise au point de ce modele est trés difficile a cause de la capacité des
calculateurs. C’est la raison pour laquelle, nous avons présenté les deux premiers moments de
I’équation de Boltzmann couplée de fagon auto cohérente a I’équation de Poisson. Il s’agit de
I’équation de continuité et de transfert de la quantité de mouvement.

Dans le prochain chapitre nous présentons la méthode numérique de résolution de ces

équations, ainsi que les résultats obtenus.
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Chapitre I11: Résultats et discussions

I11.1 Introduction
Les décharges a barrieres diélectriques (DBD) sont des plasmas froids hors équilibre

thermodynamique générés généralement & des pressions élevées, ils sont caractérisés par la
présence, d’au moins, d’une couche diélectrique entre les deux électrodes métalliques. Le
fonctionnement de ces décharges a la pression atmosphérique est particulierement intéressant
pour un certain nombre d'applications, y compris principalement la génération d’ozone
provenant de I’air ou de l’oxygéne, le traitement des matériaux, la stérilisation et les
actionneurs a plasma pour le contréle d’écoulement aérodynamique...etc.

Nous consacrons ce chapitre a la présentation des résultats des travaux effectués sur
les décharges plasmas a barriére diélectrique (DBD). Nous exposons, dans une premiere
partie les résultats de la simulation unidimensionnelle (1D) de décharges DBD dans le cas de
I’hélium pur, crée a pression atmosphérique, pour une tension d’alimentation de forme
sinusoidale. La seconde partie du chapitre est consacré au résultat du comportement de la
décharge en fonction des différents parameétres (L’influence de la tension appliquée,

fréguence et la constante diélectrique ¢,.).

111.2 COMSOL Multiphysics
Le logiciel COMSOL Multiphysics 4.3b, est un outil trés employé dans des secteurs

divers de recherche, car il facilite les étapes de modélisation et de simulation, soit : la
définition de la géométrie, des propriétés physiques des matériaux présents et des conditions
aux frontiéres, le maillage, la résolution et l'affichage des résultats. Par ailleurs, I’utilisation
de logiciel ne demande pas de connaissances approfondies dans les mathématiques ou les
analyses numériques[21].
111.3 modéle de notre étude

Un schéma du réacteur DBD considéré dans ce travail est représenté sur la Figure I11-1.
Dans cette modélisation DBD, on suppose que la région de décharge est remplie du plasma
d’Hélium distribué uniformément le long des plans paralléles a la surface de I'¢lectrode, ce
qui permet d'utiliser une approche 1-D pour la description de la formulation théorique.

La simulation numérique traite le réacteur DBD a plaques paralleles avec des doubles
barriéres diélectriques de 0,635 mm d'épaisseur et sont séparées par une région de plasma
dont la distance d est de 1 mm. La permittivité relative du matériau de barriere diélectrique est
£=9.6.
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Figure 111- 1 : Modéle 1D de la DBD.
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Figure 111- 2 : Modéle 3D de la DBD.

111.4 Modele physique et équations de base d’une décharge DBD

Comme nous I’avons développé dans le chapitre deux, les modeles ¢élaborés dans le
cadre de notre étude, sont de type fluide[22] , auto-cohérents et bases sur la résolution des
trois premiers moments de 1’équation de Boltzmann couplés a 1’équation de Poisson.
L’adaptation du mod¢le de simulation, €laboré sous COMSOL Multiphysics, a la structure
étudiée se fait a travers 1’introduction des conditions aux limites et les conditions initiales qui
lui sont inhérentes, et nous avons déja présentés dans le deuxiéme chapitre, Le modeéle
développé pour la décharge a barriere diélectrique est unidimensionnel. Il est résolu par la
méthode des éléments finis qui permet de discrétiser le probleme étudié en découpant les
différents domaines en mailles élémentaires [23].

Le module de simulation approprié « Plasma » a été choisi selon les équations de base de la
décharge plasma a barriére diélectrique présentées précédemment. Une fois la géométrie du
modele créée et les valeurs des constantes et variables prédéfinies, le choix des conditions aux
limites est indispensable. La détermination du maillage, du temps de calcul et du pas du temps
optimise la précision de la simulation. A travers ce logiciel, on peut visualiser a la fois la
résolution et le taux de convergence utilisés pour notre systeme d’équations, ce qui nous

permet de réduire le temps de calcul et la détection des erreurs du programme au fur et a
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mesure de la résolution. Apres avoir suivi toutes ces instructions, les résultats de simulation

sont préts pour I’analyse.

I11.5 Parameétres de simulation
La simulation est effectuée avec une décharge a barriere diélectrique créé entre deux

électrodes séparées par un diélectrique, en utilisant les données du tableau (111-1).

Tableau I11- 1 : Parameétres de simulation.

Parameétres Désignation
Gaz Hélium
Distance diélectrique 1mm
Amplitude de tension appliquée 1000 V
50000 Hz

Fréquence d’excitation

- _ 2
Surface et formes des électrodes Rectangulaires (S=9cm°)

Permittivité relative du diélectrique £ =9.6

Epaisseur du diélectrique 0.635mm

Pression du Gaz P=1atm
0.0001s

Pas du temps

111.6 Résultats de simulation et discussion
Les caractéristiques spatio-temporelles de la DBD d'hélium ont été étudiees

numériquement a pression atmosphérique, avec une température de gaz de 300 K, un
coefficient d'émission d'électrons secondaires de 0,01. L’amplitude et la fréquence de la
tension appliquée sont fixées, dans un premier temps, a 1kV et 50 kHz, respectivement. Un
espace plasma de 1 mm est choisi.

La figure 111-3 présente les résultats de simulation des DBD en termes d’évolution
temporelle des caractéristiques électriques: tension dans le gaz Vg (t), tension mémoire
Vm (t) qui représente la différence (Va(t) -Vg (t)), courant de décharge Id(t) durant deux

périodes du signal appliqué.
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D’apres la figure I1I-3, nous remarquons que le profil du courant et de la tension de
gaz présentent un seul pic par demi-période de la tension appliquée, ce qui signifie que la
décharge se produit deux fois dans chaque période. Nous remarquons aussi que le courant est
reproductible d'une décharge a I'autre.

Ainsi, d’apres 1’allure des courants de décharge de la figure I11-3, nous pouvons
conclure que pour les conditions de décharge considérées a pression atmosphérique, le plasma
créé dans le gaz hélium est en régime homogene. En effet, ce régime est caractérisé par un
seul pic de courant par demi-alternance.

Plusieurs travaux numériques et experimentaux sur les décharges homogenes a
barrieres diélectriques, dans I'hélium ou dans d'autres gaz avec différentes conditions de
travail ont observé le méme régime [24, 25].

- Va
1000 - PPl o4
—_— ly
Vgaz
500 A vm L 0.2
) ~
2 <
c — +—
e " / / (00 3
(2] —
c =]
o Qo
= O
-500 - r-0.2
-1000 - L 0.4
0.00016 0.00017 0.00018 0.00019 0.00020
Temps (s)

Figure 111- 3 : Evolution temporelle du courant de décharge, de la tension de gaz et la tension
mémoire pendant deux cycles de tension appliquée dans hélium Vapp = 1kV ,f = 50kHz et un espace
plasma de 1mm.

Il est clairement observé, dans la figure (I11-3) qu’au début de chaque alternance de la tension
appliquée, la tension du gaz v, (t) et la tension mémoire v,,(t) ne sont pas nulles et elles
évoluent avec un certain dephasage. La tension v,,(t) est due a la charge accumulée sur le
diélectrique du fait de la décharge précédente. En outre, nous remarquons aussi que

I'évolution de la tension de gaz suit la variation du courant de décharge. Les caractéristiques
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de la tension de gaz présentent une chute rapide au méme instant ou le pic de courant apparait
et augmente de nouveau apres I'impulsion de courant.

Ce mécanisme va se succéder pour tous les cycles qui suivent et cela signifie I’effet
mémoire qui caracterise la décharge DBD. Cet effet assure la stabilité de la décharge et le
plasma reste homogeéne pour toute la durée de la décharge.

Les figures I11-4, 111-5, 111-6 et 111-7 illustrent 1’évolution spatiale de la densité électronique,
ionique, métastable et du champ électrique dans 1’hélium, a différents instants de la premiere
alternance présenté sur la figure 111-3.

Dans ce cas, la cathode étant a droite, les figures I11-4, 111-5, 111-6 mettent en évidence la
formation d’une zone a champ constant au niveau de [’anode. Cette zone s’étend
progressivement vers la cathode a cause du déplacement des ions dans ce méme sens. Le
champ varie uniformément et initialement la densité électronique est inférieure & 10 cm™.
Ensuite I’augmentation de la tension appliquée induit une augmentation du champ électrique.
La densité ionique (figure I11-6) croit Iégérement du c6té de I’anode et de fagon beaucoup plus
marquée a 0.8 mm de la cathode.

La mobilité des ions étant beaucoup plus faible que celle des électrons, nous pouvons
considérer que I’ionisation a lieu a I’endroit ou la densité ionique augmente : I’ionisation
initiale se fait donc au centre de la décharge et non pas dans la zone des électrodes. En outre,
le déplacement rapide des électrons induit une charge d’espace positive et provoque une
augmentation du champ électrique et donc la construction, preés de la cathode d’une zone a

champ fort de 1.4 10°V/m.

1.6e+6

— 181.2 ys
1.4e+6 4 — 181.4ps
=— 181.6us
1.2e+6 - — 181.8us

1.0e+6 -

8.0e+5 1

6.0e+5

4.0e+5 A

Chmps électrique (V/m)

2.0e+5 1

0.0 1

-2.0e+5

0.6 0.8 1.0 12 14 16

Position (mm)

Figure W11- 4 : Variations spatiales du champ électrique, pour une DBD d’hélium, pour
Va=1kV,f=50kHz et un espace de Imm d’épaisseur, a différentes instants.
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Figure l11- 5 : Variations spatiales de la densité électronique, pour une DBD d’hélium, pour
Va=1kV,f=50kHz et un espace de Imm d’épaisseur, a différentes instants.
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Figure 111- 6 : Variations spatiales de la densité ionique, pour une DBD d’hélium, pour
Va=1kV,f=50kHz et un espace de Imm d’épaisseur, a différentes instants.
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Figure 111- 7 : Variations spatiales de la densité métastable, pour une DBD d’hélium, pour
Va=1kV,f=50kHz et un espace de Imm d’épaisseur, a différentes instants.

Dans ce travail le modele élaboré de telle sorte qu’on puisse également calculer
I’évolution de la quantité de charge électrique en fonction de la tension appliquée. Cette
caractéristique est connue sous le nom de « courbe de Lissajous » ou « figure de Lissajous ».
A travers cette caractéristique, on peut obtenir des informations importantes concernant les
parameétres de la décharge DBD (telles que : la quantité de charge transférées par le plasma
ainsi que le calcul de la densité d’énergie dissipée). En générale, les figures de Lissajous
prennent la forme d’un parallélogramme.

La courbe de Lissajous simulée pour une décharge DBD homogene dans I'hélium est
illustrée sur la figure 111-8. Cette courbe présente des étapes claires correspondant a la
caractéristique du courant durant une période (alternances positive et négative). Les étapes (a-
b) et (c-d) montrent I’existence d’un pic de courant qui se développe jusqu’a ’arrivée a la
valeur maximale de la tension. Ceci correspond a la création du plasma (plasma on). Tandis
que dans les étapes (b-c) et (a-d), la valeur de la tension diminue et le plasma s’éteint, il n’y a

pas de décharge dans cette partie jusqu’a I’arrivée de 1’alternance suivante.
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Figure I11- 8 : Courbe de Lissajous pour une tension appliquée de 1kV, une fréguence de 50 kHz et
une épaisseur de [’espace plasma 1 mm pour DBD d'hélium.

111.7 Influence des Paramétres du réacteur DBD

Le but de cette partie est 1’étude de I’influence des différents parameétres du réacteur
DBD, tel que I’amplitude de la tension appliquée, la distance inter-électrodes, I'épaisseur et la
nature de la couche diélectrique ainsi que la fréquence de la tension externe sur le régime et

les caractéristiques électriques de la décharge.

I11.7.1 Effet de ’amplitude de la tension appliquée
Dans cette section, Nous effectuons les calculs pour les mémes conditions du Tableau Il1-

1 en faisant varier la valeur de I’amplitude de la tension appliquée entre 1,2 et 3 kV.

La figure I11-9 montre la variation temporelle du courant de décharge et la tension pour
différentes valeurs de tension appliquée, a pression atmosphérique. Le courant obtenu est
caractérisé par des durées et des amplitudes différentes de I’impulsion de courant de décharge
par demi-cycle pour différentes valeurs de tension appliquée. Généralement, le courant de
décharge est appelé micro-décharges. Lorsque I'amplitude augmente, le nombre de pics
augmente et la distance entre les micro-décharges diminue. Ce résultat montre que lorsque la

valeur de la tension appliquée augmente la décharge tend vers le mode filamentaire.
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Figure 111- 9 : Caractéristiques du courant de décharge et de tension pour I’amplitude de tension

appliquée 1k, 2k, et 3kV, f=50kHz et un espace plasma de 1mm.

111.7.2 Effet de la fréquence

De la méme manicre que pour la tension, Nous étudions I’influence de la fréquence sur
le comportement dynamique des caractéristiques électriques de la décharge. Les
caractéristiques électriques lq (t) et Vqpp (t) sont calculées pour des valeurs de fréquences
variant de 10 a 100 kHz, I’amplitude de la tension appliquée maintenue constante de 1kV et
une épaisseur fixe de 1 mm de 1’espace plasma.
Les résultats obtenus de la simulation sont présentés sur la figure 111-10.
A partir de cette figure, nous pouvons observer la présence d’un pic de courant par demi —
période de la tension appliquée. L'amplitude des pics de courant augmente lorsque la

fréquence appliquée évolue de 10 a 50 kHz puis diminue avec la fréquence de 100 kHz.

1500 0.4
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'—
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Figure 111- 10 : Caractéristiques du courant de décharge et de tension pour des valeurs de fréquence
variant de 50k a 100 kHz et un espace plasma de 1mm.
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111.7.3 Effet de la distance inter-diélectrique
L'effet de I’épaisseur de 1’espace plasma sur les caractéristiques électriques de la décharge

DBD pour des plasmas d'hélium est représenté, pour une distance variable de 0.635, 0.5, 0.75
et 1mm, sur la figure I11-11, en termes de variation du courant de décharge I4 et la tension
Vapp, durant deux cycles de la tension appliquee.

D’aprés ces résultats nous constatons que, lorsque la distance d augmente, l'intensité des pics
de courant augmente. De plus, cette variation de la distance entraine une faible augmentation
dans la largeur du pic de courant. Il est remarquable que le signale du courant reste
reproductible d’une période a I’autre, confirmant la présence de décharges luminescentes
successives. Ainsi, pour les épaisseurs de gaz considérées et avec les conditions de décharges

utilisées, le régime de décharge est toujours homogéne.

Vapp
== 0.635 mm
0.5 mm
— 0.75mm
— 1mm
1500 0.3
1000 r oz
500 A r 0.1
= <
s oo =
2 3
'0_) F-01 O
-500 -
r-0.2
-1000 -
r-0.3
-1500 T T T
0.00016 0.00017 0.00018 0.00019 0.00020
Temps (s)
Figure 111- 11 : Caractéristiques du courant de décharge et de tension pour des valeurs de [’espace

plasma variant de 0.635 a 1mm.
I11.7.4 L’influence de la constante diélectrique &,

Le but de cette simulation est d’¢tudier I’influence de la nature du matériau diélectrique
utilisé (a travers la valeur de sa permittivité) sur les caractéristiques électriques de la décharge
DBD d’hélium.

Dans cette section, nous considérons un espace plasma fixe de 1mm d’épaisseur, une tension
de 1 kV et une fréquence d’excitation 50 kHz. Nous prenons en considération les différents
diélectriques généralement utilisés dans les dispositifs a DBD tel que le plexiglas (2.8), quartz
(4.2), PVC(5), verre(7) et I’alumine (9.6) [26].
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Nous pouvons remarquer, d’apres les courbes obtenues dans la figure 111-12, que l'intensité de
pic du courant de décharge dans le verre est plus grande que les autres diélectriques (Alumine,
Quartz et PVC).
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[ / - 00 O
-500 - / \/“ /
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0.00016 0.00017 0.00018 0.00019 0.00020
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Figure I11- 12 : Caractéristiques du courant de décharge et de tension pour d la permittivité relative
de diélectrique e.=5, &,=7, e,=4.2 et £=9.6.

111.8 Conclusion
Nous avons présenté, dans ce chapitre, les résultats numériques des décharges a barriére

diélectrique a pression atmosphérique.

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous avons présenté les résultats issus de la
modélisation pour des plasmas d’hélium. Le modele théorique a été résolu par la méthode des
éléments finis par 1'utilisation du logiciel COMSOL Multiphysics. Ce modéle est élaboré pour
illustrer I'évolution des différentes caractéristiques électriques et physiques de DBD en mode
homogene par I’influence des différents parametres liés a la production de la décharge. Les
résultats de la simulation ont révélé que la caractéristique simulée de plasma DBD d'hélium
est en accord avec les plasmas expérimentaux rapportés dans la littérature. La forme d'onde
du courant est typique d'une DBD homogéne qui est caractérisée par la présence d'un seul pic
de courant de décharge pour chaque demi-période de la tension appliquée.

Dans la seconde partie de ce chapitre nous avons étudié I’influence des paramétres du réacteur
DBD sur les caractéristiques électriques de la décharge. Nous avons constaté que
L'augmentation de I’espace plasma, entraine une augmentation de l'intensité des pics de
courant. Au contraire, cet effet est observé avec des valeurs de fréquences décroissantes de
100 a 50 KHz. Ainsi que la nature du diélectrique entraine une variation de I’intensité du

courant de décharge.
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Conclusion générale
Dans ce manuscrit nous avons présenté une étude qualitative sur les décharges a barrieres

diélectriques (DBD) a pression atmosphérique qui sont, de nos jours, trés fréquemment
présentes dans des nombreuses applications industrielles. C’est un domaine de recherche tres
actif que ce soit du point de vue technique d’¢laboration et utilisation ou du point de vue
modélisation et simulation.

Dans notre travail nous nous somme intéressées a 1’étude des décharges plasmas a barriére
di¢lectrique (DBD) en considérant I’aspect numérique. L’étude bibliographique que nous
avons présenté nous a permis d’identifier les différents paramétres qui controlent la décharge
homogeéne dans les DBD a pression atmosphérique ; ces derniers sont : la dimension de
I’espace plasma entre les deux électrodes ; la fréquence d’excitation, I’amplitude de la tension
appliquée ainsi que la composition du gaz et la nature du diélectrique.

L’objectif de ce mémoire consacré a 1’élaboration d’un modele unidimensionnel (1D)
d’une décharge DBD a pression atmosphérique par I’utilisation du logiciel COMSOL
Multiphysics pour la description des différentes caractéristiques des plasmas qu’elles que
soient physiques ou électriques.

Les résultats de la simulation numérique obtenus se résument dans ce qui suit :

Dans la premiere partie, pour la simulation électrique des décharges a barriere diélectrique
DBD a pression atmosphérique :

Les caractéristiques simulées des DBD sont en accord avec les plasmas DBD expérimentaux
rapportés dans la littérature. Les formes d'onde du courant sont typiques d'une DBD
homogéne qui est caractérisée par la présence d'un seul pic de courant de décharge pour
chaque demi-période de la tension appliquée.

Dans la deuxiéme partie, d’aprés les résultats des distributions spatiales du champ électrique
et des densités de particules (chargées et excitées) que la décharge est obtenue par générations
successives d’avalanches qui se développent et conduisent I’augmentation du champ a la
cathode. Cette augmentation induite par le déplacement rapide des €lectrons vers 1’anode, le
nombre d’¢lectrons restant dans le gaz sera suffisant pour initier une nouvelle décharge a
I’alternance suivante. Ainsi que la présence des métastables dans I’espace inter électrode
constituent indirectement une réserve de particules chargées d’une décharge a la suivante,
c'est-a-dire ces particules sont capables de fournir a travers des réactions indépendamment du
champ électrique des particules chargées, et cette réserve de charges favorise I’amorcgage de la

décharge suivante sous un champ électrique faible. Une densité résiduelle d’électrons dans
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I’espace inter ¢électrode au moment de 1’amorgage de la décharge, I'une des conditions
d’obtentions du régime luminescent.
Dans la derniére partie, nous avons étudié I’effet de la tension et la fréquence du signal
appliqué a la DBD, la nature de di¢lectrique et ’espace gazeux sur les caractéristiques
électriques de la DBD.

Le travail ainsi présenté dans ce manuscrit pourrait étre enrichi par une simulation
bidimensionnelle (2D) de la décharge a barriere diélectrique dans 1’oxygene, I’argon et I’azote

ou mixture de ’hélium et 1’azote.
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Résumé

Les Décharges a Barriére Diélectrique sont des sources de plasma froid et fonctionnant a
pression atmosphérique, sont des décharges généralement de type filamentaires, mais sous
certains conditions elles peuvent étre homogeénes. Le travail présenté consiste a élaborer un
modele fluide numérique unidimensionnel pour décrire les propriétés physiques (densités de
charge, température électronique, champs électriques) et les caractéristiques électriques des
décharges a barriére diélectrique (DBD) a pression atmosphérique. Pour cela, nous avons tout
d’abord ¢élaboré un modele en exploitant le logiciel commercial COMSOL Multiphysics.
L’étude est développée dans le cas de DBD alimentées par un signal de forme sinusoidale,
dans le cas du plasma d’hélium, tout en considérant ’effet de certains parameétres du
dispositif.

Mots clés :

Décharges a barriere diélectrique (DBD), plasma froid, pression atmosphérique,
caractéristique électrique, modéle fluide, COMSOL.

Abstract
Dielectric barrier discharges are sources of cold plasma and operating at atmospheric

pressure, are generally filamentary type discharges, but under particular conditions, they can
be homogeneous. The work presented consists in developing a one-dimensional numerical
fluid model to describe the physical properties (charge densities, electron temperature, and
electric fields) and electrical characteristics of dielectric barrier discharges (DBD) at
atmospheric pressure. For this, we first developed a model using the commercial software
COMSOL Multiphysics. The study is being developed in the case of DBD fed by a sinusoidal
signal, in the case of helium plasma, while considering the effect of some parameters of the
device.

Keywords:

Dielectric barrier discharges (DBD), cold plasma, atmospheric pressure, electrical
characteristic, fluid model, COMSOL.





