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Chapitre I. Introduction

La premiére décharge plasma a été produite a @Bufit9° siecle par Hittorf. Il s'agissait
de plasmas inductifs de faible puissance fonctinhisaus basse pression et qui n‘ont pas
donné lieu a des applications. Thomson, quelquaéeanplus tard, a fourni I'explication de
l'ignition de la décharge par un premier électritmel accéléré par le champ dans la bobine
inductrice. A ce moment |a, les décharges étaikunnaes sous basse pression alors que I'on
parvient a présent a déclencher des décharges arédssions bien plus élevées a partir
d’étincelles.

C’est seulement durant la seconde guerre mondisdd’gn a pu créer et maintenir des
plasmas inductifs a des pressions proches de $aipreatmosphérique et avec des puissances
permettant d’envisager des applications [Babat,/]L94a premiére torche a plasma inductif
utilisant un tube ouvert dans lequel s’écoule un date des années 60 [Reed, 1961]. C’est
l'utilisation d’'un écoulement hélicoidal dans leb&, stabilisant le plasma, qui a permis le
développement de cette technique. Cette technolbgiermis a de nombreuses applications
de voir le jour et ce type de torche est encogelarent utilisé aujourd’hui.

Les plasmas inductifs (« Inductively Coupled Plasmau ICP) sont utilisés dans des
domaines variés. On peut citer en premier lieudhgse spectrochimique car cette application
a probablement été le moteur du plus d’études esurplasmas inductifs. [Yang, 1989] et
[Barnes, 1975] ont entre autres contribué au d@pelment des techniques de modélisation
de ces dispositifs. [Trassy, 1999] et [Michaud, 3|9%ar exemple, ont travaillé sur les
mécanismes de transfert d’énergie vers les analgebstances a analyser) et sur les
techniques de mesures. D’un point de vue plus indyson utilise également des torches a
plasma inductif pour la synthése de silice de hauteté pour les fibres optiques ou pour la
fabrication de poudres nanométriques [Dolbec, 2008 nombreuses études sont
actuellement en cours sur l'utilisation de plasnmatuctifs capacitifs ou micro-onde pour
détruire les polluants gazeux [Pasquier, 2003]. plasmas a pression atmosphériques sont
également étudiés en tant que source de lumienefabtiquer des lampes. Une bonne vue
d’ensemble des développements liés aux torchestinda a été donnée par [Dresvin, 1977].

L’étude présentée ici est cependant motivée parautre application plus récente des
plasmas inductifs, méme si le travail effectué aurg de la thése n’est pas spécifique a ce
domaine. Il s’agit de la purification par plasma slecium afin de produire des cellules
solaires.

Les problématiques scientifiques liées a ces agpbics recouvrent de nombreux
domaines comme les transferts énergétiques plasrfeecs dans le cas de dépbts par plasma
ou plasma particule pour les analyses spectrochisig la chimie hors équilibre
thermodynamique ou les transferts de chaleur yanreement.

Ainsi, [Bottin, 1999] a étudié les plasmas d'airrqi@quilibre dans l'optique de la
conception de matériaux pour les rentrées atmosples. [Pelletier, 2006] a étudié la
cinétique chimique de mélanges argon-oxygéne sonditions plasmas. [Tazeem, 1999] a
également étudié la cinétique chimique pour desoubés carbonées dans un plasma pour la
synthése de diamant. La détermination des proprigg&rmodynamiques et de transport est
egalement une problématique récurrente dans leiderdas plasmas ([Cressault, 2001]).

Le travail présenté ici s'intéresse a la modéligaties transferts radiatifs dans un gaz
ionisé. Cette problématique a déja été approchés lacas de molécules diatomiques par
[Van der Heijden, 2003] et par [Cressault, 200Xjdke cas de plasmas d’arc contenant des
vapeurs métalliques.
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Cette diversité de problématiques liées aux plasteglique en partie par la variété
des applications industrielles. Cependant, un mnhme des problématiques sont communes
a différentes applications plasma. C'est le cas tdmssferts radiatifs notamment, qui sont
étudiés dans la plupart des plasmas a pressiorsph@oque.

Les méthodes et les résultats développés au ceuestiese peuvent s’appliquer a tout
domaine faisant intervenir des plasmas inductifgrassion atmosphériqgue. Nous les
présentons ici dans le contexte particulier du gement d’un procédé de purification de
silicium par plasma, pour des applications phot@aiqles.

1. Le silicium photovoltaique

L'industrie photovoltaiqgue a connu un essor impdrtat continu depuis les années
1990. La puissance installée en France a ainsplé& que décuplée en 10 ans [Juquois,
2005]. C’est un des secteurs industriels qui cdnlaiplus forte croissance en France
actuellement. Le prix d’'une cellule solaire estggande partie conditionné par le prix du
silicium servant a sa fabrication (~40%).

Traditionnellement approvisionnée en silicium paindustrie microélectronique,
I'industrie du silicium photovoltaigue consommeragent plus de silicium purifié (en masse)
gue les fabricants de composants électroniquesohaéquence de ceci est une importante
augmentation du prix du silicium purifié et desailde livraison beaucoup plus longs. Ce
probleme s’accentue avec la croissance du marchéngegie solaire dans le monde.

A long terme, la nécessité d'une filiere de protuctde silicium deédié au
photovoltaique semble évidente. L'objectif d’'undetdiliere dédiée est la production a des
colts beaucoup plus faibles (35€/kg au lieu de pleisl00€/kg) de silicium de qualité
photovoltaique en grande quantité, par oppositiohpmocédés de production de silicium de
gualité microélectronique pour lesquels une failbl@sse de silicium permet la réalisation
d’'une grande quantité de composants.

Il est important de noter tout d’abord que la p&rét silicium requise pour fabriquer
des cellules solaires (Solar Grade Silicium SoGa%i$t pas la méme que celle nécessaire a la
fabrication de composants en microélectronique. effiet, la concentration d'impuretés
recherchée pour ces derniers est de I'ordre depth (partie par million en masse) alors que
des concentrations d’'impureté de l'ordre de 1 ppnt sacceptables pour fabriquer des
cellules solaires rentables sur le plan économijaegendement et bien slr moindre avec de
telles puretés mais le colt de purification devéie moindre lui aussi. Le Tableau I-1
récapitule les différents types de silicium dispdes sur le marché en fonction de leur
concentration en impureteés.

Tableau I-1 : les différents types de silicium utiés pour le photovoltaique disponibles
sur le marché

Qualité du silicium Impuretés Procédé de fabrication Prix
(indicatif) approximatif (€)
MG-Si ~1% en Carbothermie 1
masse
SoG-Si Qques A développer ( par ex. 15
ppm purification plasma)
Silicium Qques Attaque acide (HCI), 100

microélectrongiue 10° ppm distillation, condensation
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La problématique de la purification du SoG-Si eghlément particuliere a cette
industrie. Les impuretés a supprimer ainsi queesetjui sont acceptables sont propres a la
filiere des cellules solaires. A partir de matéride@ qualité métallurgique (MG-Si), une
attention particuliere doit étre portée aux impésede type métallique ainsi qu’aux éléments
dopants (bore et phosphore). Le silicium métalywgi (MG-Si) contient typiqguement
guelques pourcents d'impuretés métalliques et gesigizaines de ppm de dopants.

Afin d’adapter les filieres de production aux besoiparticuliers de I'industrie
photovoltaique, de nombreux projets ont vu le j&um. peut citer par exemple le programme
du New Energy and Industrial Technology Organise{iNEDO) au Japon

Des études de faisabilité (ARTIST, [Einhaus, 2008} montré que le procédé de
purification par plasma développé au laboratoinenggtait de produire du SoG-Si a un prix
compétitif et donnant de bons rendements pour édlsles en bout de chaine [Delannoy,
2002]. L'idée soutenant le programme ARTIST ainse des développements qui ont suivi
(projet Photosil notamment) est de raffiner duwcailin métallurgiqgue améliore (UMG-Si) afin
d’atteindre des rendements de cellules de 13% @myiour des prix inférieurs a 20€/kg. Le
procédeé Photosil est décrit dans le paragraphasuiv

2.  Le procédé de purification par plasma

APOLLON SOLAR

Figure I-1 : les différentes étapes du procédé deqduction de SoG-Si Photosil.

Le projet Photosil est une collaboration entredeganismes de recherches CNRS, qui
possede au laboratoire SIMAP/EPM le savoir-faiéedila purification plasma du silicium,
CEA (maitre d'ceuvre du pilote et fabricant de defiutest), et les sociétés PEM-Invensil,
fournisseur de MG-Si, et Apollon Solar (développantprocédé de cristallisation en ligne).
Ce projet vise a démontrer l'intérét économiquendinocédé de transformation complet de
MG-Si en wafers destinés a la fabrication de cedlulLa chaine de purification contient
différentes étapes (Figure I-1) mais s’articuleoautde la technique de purification par
plasma développée au laboratoire.

2.1. Principe de la purification par plasma

Le principe soutenant cette technique de purificatest I'évaporation des impuretés
dopantes contenues dans le silicium métallurgiqDette évaporation se fait par voie
chimique et en particulier en formant des compo®éatiles avec les impuretés en surfaces
du MG-Si. Ce procédé peut étre intéressant siapplique a du silicium liquide et brassé afin
d’assurer le renouvellement des impuretés en surklcsi on utilise le plasma afin
d’augmenter la quantité d’espéeces réactives ateigta surface du MG-Si. Le schéma de

! http://www.nedo.go.jp/itd/grant-e/index.html
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principe du procédé est représenté sur la Figdredn peut résumer les étapes clé du procédé
comme suit :

» Transport des impuretés a travers le bain desificiers la surface.

» Apport d’espéeces réactives a la surface du bain.

* Contréle des réactions chimiques en surface (@#waporer les impuretés
préférentiellement au silicum).

» Evacuation des produits de réaction depuis la serfa

Gaz réactif(s
) Gaz auxiliaire

Gaz plasmagéne \4
0 Torche a plasma
~ Inducteur HF O
O

(@iv) (i)
( reuset froid
inductif

O
O
~ Inducteur MF Q O
O

Figure I-2 : schéma de principe de I'étape de puri€ation du
silicium par plasma. Tirée de [Pelletier, 2006].

Le silicium est fondu par induction a moyenne friéaee (~10kHz) afin d’éviter les
interactions entre les deux champs (HF et MF).duiction dans le silicium permet également
le brassage du liquide. Le silicium liquide esttem dans un creuset froid dans lequel se
trouvent des plaques de silice couvrant les patdistérét de cette solution est d’éviter la
pollution du silicium par les parois du creuset.

La torche a plasma utilisée fonctionne a hauteuigége (quelques MHz) et permet
d’envoyer les espéces réactives en surface duusilicDifférents gaz réactifs peuvent étre
utilisés en fonction de la réaction chimique rechée. Dans le cadre de Photosil, I'utilisation
de MG-Si implique l'utilisation de KHet G. Les raisons de ce choix sont exposées dans la
partie suivante.

L’étude des temps caractéristiques liés a chacangrhenes ci-dessus a permis de cibler
les étapes a optimiser. [Alemany, 2000], [Delanr2302] ont montré que le brassage du
silicium n'était pas un facteur limitant. En revhecla chimie en surface du plasma pose le
plus de problémes. La diffusion des réactifs dansoluche limite au dessus du bain pourrait
étre I'étape la plus lente. La chimie en surfaded@aitant plus difficile a contrdler qu’un trop
fort taux d’oxygéne en surface conduit a la foromatd’une crolte de silice qui bloque
I'évaporation des impuretés (Figure I-3) et leurawvellement a la surface du bain.

Pour fixer les idées, on peut préciser que ce tgpprocédé fonctionne avec des torches
de 40mm ou plus pour des puissances induites dgephs dizaines de kW, que ce soit dans
le bain de silicium ou dans le plasma. Quelquesidkés de kilos de silicium peuvent étre
purifiées simultanément dans la version industidé ce procédé, installée a Chambéry.
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Figure I-3: formation d'une cro(te de SiO, a la surface du bain de silicium.

2.2. Intégration de la purification plasma dans le procedeé.

Avant de purifier le silicium a l'aide du plasmadurctif (ICP), le MG-Si subit une
premiéere étape de purification visant a supprinegtains types de polluants. Par ségrégation,
beaucoup d’'impuretés peuvent étre traitées et motrhles métalliques. On peut réduire le
probléme de la purification du MG-Si a un petit foe d’éléments présentant un fort
coefficient de ségrégation : C, O, Ca, P et B. laémau fournit par PEM-Invensil contient
de quelques ppm a 0,1% de ces différents corpplumart de ces impuretés sont susceptibles
de former des composés volatiles en présence amuxdO et H, ce qui explique le choix des
gaz réactifs injectés dans le plasma. Afin d’opgienicet aspect du procédé, une thése est en
cours au laboratoife

Apres purification, le silicium devrait étre, a re, directement coulé en lingots
susceptibles d’étre découpés pour donner des wakerschéma du procédé Photosil dans son
ensemble est donné sur la Figure 1-2.

L’évaporation des impuretés qui ne ségrégent padoes une étape clé de la méthode
de production de SoG-Si exposée jusqu’ici.

3.  Les problématiques scientifiques liées a la prod  uction de
SoG-Si.

Le développement et I'optimisation du procédé Psibtosoulevé un certain nombre de
guestions scientifiques. La ségrégation des imparetétalliques en amont de I'étape de
purification a par exemple été étudiée par [Einhd086]. Par ailleurs la compréhension de la
chimie en surface du silicium liquide nécessite dagles expérimentales aussi bien que
numeriques. Ainsi, pour connaitre la nature destig@s chimiques a linterface, il est
nécessaire de savoir quelles especes réactivegnatie le bain de silicium et en quelle
guantité. Ces phénomenes ont toutes les chancee dénsibles aux parametres du plasma
comme la température et le taux d’ionisation. Cedpah la détermination purement
expérimentale de ces parametres est difficile mmmades problémes liés a I'instrumentation
des réacteurs de purification par plasma. Une &intite des études purement expérimentales
sur ce type d’installation est la transposition desultats obtenus aux réacteurs axés sur la

% Travail de thése conduit & SIMAP/EPM par Juliem®@éange.
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production plutdt que sur I'étude scientifique. $@lution a ce type de probleme réside en
partie dans la modélisation des phénomenes primci@gyant lieu dans le réacteur de
purification. Ce type de modélisation peut compléte résultats expérimentaux et permet de
les extrapoler a des dispositifs qui ne sont passsairement instrumentés.

Un effort a donc été entrepris dans cette directldne attention particuliere a été
apportée a la chimie du plasma [Pelletier 2006} aié déterminer les concentrations des
réactifs ainsi que leur répartition dans le réactlupurification. Scientifiquement cela pose
le probleme de la cinétiqgue chimique et de la déomxdes especes. L'effet du rayonnement
sur la chimie de purification est également intéaes a étudier, en tant que mécanisme de
refroidissement du plasma et donc de modificatiensd composition, voire en tant que
facteur influencant directement les réactions pas dnécanismes photochimiques. Ces
problemes sont a l'origine de la these présenie€e travail a pour objectif la description
par des moyens numériques et expérimentaux desnimges de transfert radiatifs dans un
plasma thermique d’argon contenant éventuellemest eéspéces réactives. On cherche a
quantifier les transferts radiatifs dans les toschasmas utilisées pour la purification. Cela
nécessite I'utilisation de modéles de rayonnemguts I'on tente de valider par des études
expérimentales.

Afin de développer un certain savoir-faire surrbatement des transferts radiatifs dans
un plasma, on a d’abord étudié le cas de I'argan Igargon en lui-méme ne permet pas la
purification mais c’est le gaz choisi pour le tnaod des especes réactives issues de la
dissociation d'Q et H.. On a donc réalisé une premiére étude semi-emgisgr des plasmas
d’argon pur afin de mettre au point une méthodenemnodele satisfaisants. Cette démarche a
permis de traiter de la méme maniere des plasnaagali-Q, plus proches des conditions
normales de purification. Ici aussi, I'étude patka fois sur des calculs et des mesures.

Si la purification du silicium par plasma a motieétte thése, il est important de noter
gue les méthodes et les modeles développés au dewstte étude ne sont pas limités a ce
champ d’applications. Comme on I'a dit précédemmienprobléeme des transferts radiatifs
est récurrent dans bon nombre d’applications plas@apression atmosphérique. Si la
composition du gaz change d’'une application a fggula facon de décrire les transferts
radiatifs peut étre transposée d’'un procédeé a tre.au

La démarche pour exposer ces travaux est donavande. D’abord, une introduction
aux plasmas inductifs a pression atmosphérique gims la description des hypothéses
généralement admises pour le décrire. Cette déscripmclura également une présentation
des mécanismes de transfert radiatifs et un étBadaeles modéles de rayonnement dans les
gaz ionisés.

Le chapitre suivant s’attachera a présenter leshadés numérigques utilisées pour
simuler les phénoménes couplés intervenant damdasma thermique : écoulement des gaz,
turbulence, induction électromagnétique, chimidé;udades propriétés de transport. Le cas des
meélanges Ar-@sera alors évoqué pour ce qui est de la chindegpropriétés de transport.

Les méthodes de calcul des propriétés radiatives gdlasma de composition donnée
seront ensuite décrites avant de montrer leur iiat&yn dans une méthode de résolution de
I'équation du transfert radiatif permettant d’obtdes flux radiatifs au sein du plasma. Une
meéthode originale de découpage spectral a éteagéd pour ce besoin.

La suite de la thése présente la validation desulsabbtenus de cette maniére. Les
meéthodes expérimentales seront donc décrites aanbnfronter les résultats obtenus aux
calculs réalisés dans le cas de I'argon pur, pans de cas de mélange Ag:O
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Chapitre Il.  Présentation des plasmas inductifs

1. Principe de I'ICP

1.1. Allumage

Un plasma un inductif s’allume selon un principtigement simple. On accéléere une
charge libre initiale a l'aide d’un champ électeqisi la charge est suffisamment accéléree,
elle peut, lors d’'une collision avec un atome da, gaéer une nouvelle charge qui sera a son
tour accélérée. Une avalanche est ainsi générgeequiet I'allumage du plasma.

Ar+e” o Art +2e” .1

Le symbole * désigne I'énergie cinétiqgue de I'élentaccéléré par le champ. Dans le
cas de l'argon, le niveau d’ionisation est situé/h8V au dessus du niveau fondamental de
'atome. Dans un plasma a pression atmosphérigge;dllisions sont trop nombreuses pour
gue les électrons atteignent de telles énergiesnisation est en fait réalisée par étape. Les
atomes d’argon sont d’abord excités par les élastjosqu’aux premiers niveaux, qui sont
meétastables (11,55eV et 11,72eV). Ces niveaux ndésexcitant pas spontanément par
rayonnement et ils peuvent étre stables assezelmpgt pour que I'atome excité subisse une
nouvelle collision avec un électron :

Ar+e” o Art +2e” Il.2
On parle d’ionisation en échelle. Ce type de méxaaiest caractéristique des gaz rares.
Le probleme principal lié a l'allumage du plasma ésccélérer suffisamment la charge
initiale pour enclencher I'avalanche. Pour cetisam, les ICPs sont parfois allumés a basse
pression pour diminuer la fréquence de collisiom&awgec une étincelle. On peut aussi utiliser
une pointe conductrice qui augmente localemenhmp (effet de pointe) jusqu’a que les

électrons soient suffisamment énergétiques.

1.2. Fonctionnement

Une fois allumé, un ICP fonctionne selon le priecigiu transformateur. L’inducteur
joue le role de circuit primaire tandis que le gazisé sert de circuit secondaire. Utiliser un
courant alternatif dans I'inducteur permet d’acides électrons libres selon des trajectoires
circulaires, créant ainsi des boucles de courant.

La création d’'un plasma nécessite donc la préseaaharges dans le gaz ainsi que leur
accélération. Cette derniére contrainte imposenmatant la fréquence du courant alternatif
utilisé. En toute rigueur, un champ alternatifédece a la fois les ions et les électrons. A trés
haute fréquence cependant, I'inertie des ions ehglur accélération. Dans les plasmas ICP
RF, on ne va donc accélérer que les électronsidoménce (ou pulsatian) de coupure pour
une particule chargée donnée est la fréquence @ die laquelle les charges peuvent étre
accélerées :

w = o .3
Em

Avec e la charge,ona densité de charge; la permitivité du vide et m la masse de la

particule chargée. Si la fréequence du champ estdgralevanty, alors les charges ne sont
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plus excitées par le champ. Cette fréquence estment supérieure pour les électrons du fait
de leur masse beaucoup plus faible.

Les plasmas inductifs étudiés ici fonctionnent & fléguences de I'ordre du Mhz ou de
la dizaine de MHz. Cela correspond a l'excitati@s @lectrons par le champ. Dans ce type
d’ICP, les ions et les neutres sont excités (ecddrauffés) indirectement par les collisions
entre les électrons et les particules lourdes.

La zone ou la puissance est transférée au plasnsawgent appelée zone de couplage.
Elle représente en fait I'épaisseur de peau éleatgmétiqued au-dela de laquelle le champ
est écranté par le plasma. Plus la fréquence ditimuest élevée, plus cette zone est fine :

5= |2 Il. 4
HOow

Avec U la perméabilité magnétiquey la conductivité électrique eb la pulsation

d’'induction. La puissance volumique,itransférée par effet Joule au sein du plasmaepar |

champ est donnée par :

I:).]oulezoEz -5
Avec E lintensité du champ électrique.
I N’y a donc pas de chauffage du plasma par indacen dehors de la zone de

couplage.

2. Les torches a plasma.

Le but de cette étude est de déterminer les fluhatiés et leur influence sur la
thermique globale du procédé. Une attention pdibi@iest donc portée a la torche a plasma
et a la production du plasma inductif (ICP).

E mission region

Plasma

Induction coils B et Faats Magnetic field
D— =]
0 R
i
e
i
Quartz tubes H
- o
i W
i Pt gy Argon tangential
H flow
F= o

Sample flow
Figure 1I-1 : schéma d’'une troche a injection axiat.
D’aprés [Pelletier, 2006]

Les torches utilisées au cours de cette sont ditegction axiale. Le gaz s’écoule dans
un tube ouvert autour duquel est positionné I'induc (Figure 1I-1). La torche en elle-méme
est constituée de trois tubes concentriques daasidés trois debits peuvent étre ajustés. Le
débit extérieur, aussi appelé plasmagéne est sblevplus important. Il permet entre autres
de protéger le tube extérieur de la chaleur en tex@@mt une couche de gaz froid autour de la

14
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zone plasma. L'importance de ce gainage dépentuguwé chaleur transféré par le plasma a
I'écoulement extérieur plus froid.

Des études [Reed, 1961], ont montré que l'injectaamgentielle du gaz dans le tube
extérieur stabilisait la flamme, méme si I'on pelttenir des plasmas stables sans cette
technique (Figure 11-2, droite). Le débit internaide est dit auxiliaire et I'écoulement central
est appelé débit injecteur. Les torches ICP sdhsédgs dans de nombreuses applications et
de nombreuses variantes de cette configuratiogt@namenées a voir le jour. Deux variantes
de ces dispositifs ont été utilisées au cours dedse et sont décrites ci-dessous

2.1. Description des différentes torches ICP

2.1.1. Lestorches d’analyse spectrochimique

Parmi les systemes a plasma inductifs, le domaieel'@halyse chimique est
probablement le plus étudié depuis de nombreusegean[Trassy, 1999], [Regt, 1995],
[Devoto, 1978], [Behringer, 1976].

En injectant un composé dans le plasma, il estilplesde le décomposer en atomes qui
sont ensuite excités. On parle d’analyte. L’anabgedésexcite spontanément en émettant de
la lumiere. En réalisant des mesures spectromeésigur le plasma contenant le composé a
analyser, on peut en déterminer la composition learlongueurs d’onde auxquelles se
produisent les désexcitations sont caractéristigiies élément. Une grande partie du savoir-
faire développé sur les torches ICP provient daype d'étude mais peut étre appliqué a
différents types de plasmas et/ou de configurati®as exemple, si I'on injecte un analyte
trées bien caractérisé dans le plasma, il est pesdib déterminer la température et le taux
d’ionisation. A linverse, en utilisant un plasmand les propriétés sont relativement bien
connues, il est possible de déterminer les esppoesentes (et leur quantité) dans un
échantillon inconnu. Cette démarche est la badamui@yse spectrochimique.

Les torches d’analyse ne requiérent en généraldpafertes puissances puisqu’il est
possible de maintenir un plasma d’analyse avea@emiik\W électrique et des torches de 10 a
15mm de rayon. Les tubes confinant le gaz sontesdugn quartz dans les applications
d’analyse spectrochimique en raison de la trangparde ce dernier dans le visible. Le plus
souvent ces tubes n'ont pas besoin d'étre refraidisles flux de chaleur imposés par le
plasma sont suffisamment faibles. Cependant, urvaiswéglage de la torche peut amener le
plasma a se « coller » a la paroi en quartz, calaagétérioration rapide des tubes (Figure
[I-2, a gauche). En général, il est tout de mémsside d’affiner les réglages de la torche
avec le plasma allumé.

La torche représentée sur la Figure 11-2 fonctioanae fréquence de 27,4MHz, ce qui
correspond a une épaisseur de I'ordre du mm pomora de couplage. La forme du plasma
obtenu est tres sensible a I'alignement des tubesevanche, les plasmas produits dans les
torches d’analyses sont en général trés stables [daemps une fois que la torche est bien
réglée.
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Figure 11-2: plasma collé a la paroi (gauche) ou efonctionnement normal
(droite) dans une torche d’analyse

2.1.2.  Lestorches « procédeé »

Dans le cadre du projet Photosil, les torchességs sont plus grandes (20 a 24mm de
rayon) et consomment de bien plus grandes puissahaetorche est trés comparable a une
torche d’analyse mais le procédé vise a purifigmportantes quantités de silicium, ce qui
explique ce changement d’échelle.

Les torches de purification sont du méme type qlies dédiées a I'analyse chimique
(Figure 11-2). L'utilisation de fortes puissanceseddriques impose cependant certaines
modifications. Ainsi, les flux de chaleur entrepgiasma et les parois de la torche sont trop
élevés pour permettre l'utilisation de tubes enriguasurtout si le plasma n’est pas
parfaitement confiné au centre de I'écoulement (oent’est le cas sur la Figure 1I-2, a
gauche). Le tube extérieur est en fait une cagddren cuivre refroidie a I'eau. Il est par
conséquent tres difficile de réaliser des mesusespctrométries dans la zone chaude du
plasma avec ce type de torche. De plus, la miseeevre pratique de ce type de torche est
plus longue car les réglages doivent étre faitsiahalumage du plasma.

L’injecteur est en cuivre refroidi a I'eau égalerhdra présence de conducteurs autres
gue le plasma dans la torche pose a son tour (geefmyoblemes. Le champ magnétique induit
transfere une partie de sa puissance dans cesatendks Une conséquence de cela est que
I'évaluation du rendement de couplage des torckgsudification est bien plus difficile. Une
mesure de l'augmentation de température de l'eauefteidissement ne permet pas de
distinguer la puissance joule dissipée dans lesigpgpar le courant induit dans le cuivre, et
celle fournie par le plasma aux parois, par congrat rayonnement.

La caractérisation du plasma étant plus délicate |&s torches de forte puissance, il est
compréhensible que ces torches soient moins égjdiéepoint de vue expérimental que les
torches d’analyses avec des tubes en quartz tr@mépaisolants et non refroidis.
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2.2. Torches étudiées au cours de la these

L’étude des transferts radiatifs dans les plasmascitifs présentée ici est d’abord basée
sur la modélisation. Cependant, les moyens dispem#u laboratoire ont permis une étape de
validation expérimentale du code. On a choisi deditler sur une torche d’analyse dans en
premier temps car l'instrumentation de ce typestahation est plus facile et bien maitrisée.
Les expériences sont reproduites numériquement palider les codes avant de les
extrapoler a des dispositifs de plus grande putssanr lesquelles les mesures ne sont pas
toujours faciles ou possibles.

Par ailleurs, dans les plasmas de faible puissdaasntribution du rayonnement est
faible ([Dixon, 2004], [Barnes, 1975]). Les etudegperimentales sur les torches d’analyse se
restreindront donc a la validation du code dansesmemble (turbulence, induction, etc...).
Une étude expérimentale sur la torche de 40mm mesau laboratoire sera également
présentée mais dans un but Iégerement différemtélrét est de se placer dans des cas ou les
transferts radiatifs sont prépondérants afin dedealles modéles de rayonnement en
particulier.

Les différents dispositifs utilisés au cours ddecétude sont présentés dans le Tableau
l-1.

Tableau II-1 : Descriptif des torches étudiées auatirs de la thése.

Torche Torche Torche pilote
d’analyse procede industriel
Diameétre (mm) 27 40 48
Débit total 10 100 200
(L/min)
Puissance induite 1 20 50
typique (kW)
Type d’étude Expérimentale Expérimentale Numérique
& numérique & numérique

Certains dispositifs expérimentaux décrits dargtkrature ([Michaud, 1983], [Yang,
1989], [Huang, 1992], [Regt, 1995]) seront égalem&mulés afin de donner un champ
d’applications plus large aux modeles développésaaus de la thése. Par exemple, [Regt,
1995] a publié des mesures faites sur des torclaeslgses fonctionnant a 100MHz au lieu
de 27,4MHz qu’il sera intéressant de reproduire énicpnement.

De maniére générale les torches d’'analyses sontdw@erites dans la littérature, aussi
bien du point de vue expérimental que numériquengyd989], [Barnes, 1975, 1981], [Alder,
1980], [Kornblum, 1977], [Mermet, 1975], [Huang, 919 1997]. En revanche, pour les
torches de plus grandes dimensions et puissanodspuwe surtout des études numériques,
par exemple pour la fabrication de nano-poudreglaema [Xue, 2001, 2002], [Mostaghimi,
1984, 1985, 1990]. [Pelletier, 2006] a égalemealisé une étude numérique de la cinétique
chimique dans les torches de fortes puissanceeadsipour la purification de silicium.

2.3. Probleme lié aux torches ICP : le rendement de  couplage

Dans I'optique de validation des modeles numériguigisés au cours de cette étude, un
probléme important se pose pour déterminer la pogs induite & appliquer dans les
modeles. C’est un parametre important pour la meatén, et expérimentalement, on ne
connait en général que la puissance électriqguanioyrar le générateur, qui comporte un
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étage en courant continu ou cette puissance e faanesurer. A l'aval, un oscillateur a
triode(s) intégré au générateur peut dissiper wardepde cette puissance (faible part si les
triodes fonctionnent en mode de commutation, médairsi elles sont refroidies a l'eau). La
puissance sortant du générateur permet bien stiadeenir le plasma par induction mais une
partie est dissipée par effet Joule dans les élismeonducteurs du systéme. Il s’agit
principalement de l'inducteur lui-méme pour lesctes d’analyse et de l'inducteur, de la
cage froide et de I'injecteur en cuivre pour lexhes procédé. En refroidissant ces éléments
et en mesurant I'élévation de température de l@apeut déterminer la puissance fournie a
ces éléments conducteurs. Cependant les élémamisiateurs peuvent étre chauffés par le
rayonnement émis par le plasma ou par convectiors d&a cas de la cage froide et de
I'injecteur pour les torches procédé. Dans ce agsulssance a bien été transmise au plasma
mais est finalement absorbée par I'eau de refreedment, d’ou une forte incertitude sur le
rendement de couplage.

Les études publiées sur ce probléme estiment lgereent de couplage dans une
torche procédé entre 10% et 50% [Soric, 2006]. IGHre est tres probablement plus élevé
dans une torche d’analyse car il y a moins d’élémensceptibles de dissiper la puissance
fournie par I'inducteur.

3. Physique des plasmas inductifs

L’'optimisation du procédé de purification requiarhe connaissance poussée des
conditions physiques en sortie de torche. De nombtewvaux ont été publiés, tant sur les
mesures de ces parametres physiques [Regt, 199&sly, 1999], [Huang, 1992], que sur la
modélisation de ces phénomenes [Boulos, 1980], f{a¢gbsmi, 1985, 1990], [Pelletier, 2006].
Une hypothése relativement fréquente dans ce typdralaux est celle de I'Equilibre
Thermodynamique Local (ETL). Cette hypothése suppwséquilibre thermique et chimique
de toutes les particules entre elles en tout phinplasma. De plus amples précisions seront
données plus loin. Il faut noter que certains ph&tes ne sont pas forcément bien décrits
dans ces conditions. Une étude a été réaliséebatataire sur la cinétique chimique dans le
réacteur de purification plasma [Pelletier, 200B¢lle-ci met en évidence la différence de
composition du plasma selon que I'on suppose lldgaichimique ou non.

Pour le calcul des transferts par rayonnementpbittyese de 'ETL sera mise en défaut
de la méme maniere, un plasma se comportant agggemment d’un corps noir pour ce qui
est du rayonnement. L'étude présente s’attacherpagticulier a évaluer linfluence des
transferts radiatifs (et donc du déséquilibre @llisur I'équilibre thermique du plasma.

Les études ont néanmoins montré qu’'un certain nenu& parametres physiques
peuvent étre calculés avec une bonne précision ldamothése de I'ETL. C’est le cas des
champs de vitesse et de température ainsi querdesfarts de masses et d’énergie par
convection et conduction [Pateyron, 2005]. Les péd@s de transport peuvent étre calculées
facilement dans I'hypothese de I'ETL comme une famcde la température. Les résultats
obtenus de cette maniere sont satisfaisants daraines configurations particulieres
[Kannappan, 1977], [Mostaghimi, 1987], [Pellet2006].

3.1. La notion de plasma thermique

On parle souvent de plasmas thermiques, par oppositix plasmas « froids ». Cette
distinction peut se ramener a la notion d’énergigtque moyenne des particules. Pour
simplifier, on qualifie de thermique un plasma outes les particules ont la méme énergie
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cinétigue moyenne (la méme température). A l'ineean parle de plasma froid quand les
électrons plus légers ont une énergie cinétiqueemuoy supérieure a celle des particules
lourdes (ions et atomes). Le terme « froid » désigrfait que les particules lourdes, dans un
tel plasma, ont une énergie trés proche de cedatd a tempeérature ambiante ; tandis que les
électrons peuvent avoir une énergie correspondd®A0K ou plus. Cependant, on obtient
parfois des plasmas froids en travaillant a bassssmpn, et le terme "froid" peut donc étre
pris comme une description de la pression...
La Figure II-3 montre les mécanismes de transfértaigie dans un plasma inductif.

Induction Collisions élastiques| | Rayonnement, conduction,
convection

Geénératetr .7~/ Electrons Particules
lourdes du
plasma

fréquence

Figure 11-3 : mécanismes de transfert d’énergie dasles plasmas inductifs entre le générateur
et le gaz.

On passe d'un plasma froid a un plasma thermiqutection de l'intensité des transferts

d’énergie par collisions élastiques entre les gdest et les particules lourdes. Un électron
étant 2000 fois plus léger gu’un nucléon (protomeutron), I'énergie transférée en moyenne
au cours d’'une collision électron-lourd est trabléa:
£>:2_me <10_3
EC

< 1.6

Les électrons étant excités par le champ, de namebsecollisions sont nécessaires pour
amener I'énergie cinétigue moyenne des lourds a&eani de celle des électrons. Si les
collisions sont suffisamment nombreuses, on parierglasma thermique ou collisionnel.
C’est le plus souvent le cas a pression atmosplgrign particulier pour les plasmas étudiés
au cours de la these. Si le plasma est produissebaression la fréquence de collision sera
trop faible et on ne pourra plus définir la tempéma de maniére unique et on parlera de
plasma froid.

Dans un plasma dargon a pression atmosphériquefrdguence de collision
électronique est de I'ordre de quelques GHz, pasé&guent, un électron va subir en moyenne
guelques milliers de collisions au cours d’'uneratieace du champ, ce qui permet de supposer
gue la différence d’énergie entre les lourds etlestrons est tres faible. Cette hypothese doit
étre considérée avec précaution. En effet deslsaleutorche ICP de forte puissance utilisant
deux équations d’énergie (une pour les lourds etpour les électrons) ont permis de mettre
en évidence des écarts d’énergie correspondarglguips centaines de K entre les différentes
particules dans les zones de champ intense ([Mustagl987]).

L’étude des plasmas thermiques ou collisionnelsnperde faire quelques hypothéses
supplémentaires que nous allons discuter dangtie gaivante.
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3.2. Les hypothéses d’équilibre thermodynamique

3.2.1.  Equilibre thermodynamique complet (ETC)

Un plasma a I'équilibre thermodynamique complet @s¢ vue de I'esprit, mais le
concept est utile pour fixer les idées. Cette hypse implique un plasma homogene
uniforme. Toutes les particules doivent avoir lameénergie cinétigue moyenne et donc la
température peut étre définie de maniere unique darplasma a I'ETC.

Si I'on s’intéresse plus en détail aux mécanismegpmduisant au sein du plasma,
d’autres conditions apparaissent pour obtenir TETC

» Processus réversibles a I'échelle microscopique.
» Distribution maxwellienne des vitesses des pargul

m 312 m\2
expe—— . 7
27kBTj PEYT

Avec n(v).dv la densité de particules ayant unesg¢ égale a v (a dv prés)jandensité
totale de particules, m leur masse, T la températtilg la constante de Boltzmann. Ce type
de distribution de vitesse est une conséquencéhgpothése de plasma collisionnel. Elle
apparait lorsque les chocs élastiques entre plasgicont le mécanisme principal de transfert
d’énergie.

» Densité d’espéces excitées selon une distributtoRattzmann

9y E,
Q(T) exp( kBT) 1.8

n, étant la densité d’atomes dans l'état excité dind@ar son énergie Eet sa
dégeénérescence,.gQ(T) est la fonction de partition de 'atome @Mmie par somme des
gu-exp(-E/ksT) sur tous les états excités possibles). L’hypgghprincipale amenant a la
distribution de Boltzmann des états excités estlgpepulation de ces derniers est gouvernée
par les collisions. Cela signifie en particuliendde cadre de cette étude que les variations de
population des états par absorption ou émissigrghdéons sont faibles devant celles dues aux
collisions entre particules.

* Les concentrations chimiques a I'ETC ne sont fonajue de la température et
de la composition atomique du plasma. Cela re\destipposer que les réactions chimiques
sont a I'équilibre. En admettant cela, et en I'mpant & la réaction d’ionisation d'un plasma
d'Argon pur (. 2, IIl. 9) on peut obtenir le taux d’ionisation d’'une espdeas un plasma a
partir de I'équation de Saha :

3/2
% = ZQ(MJ exp(—i) 1.9
n, Qe h2 kgT
Les suffixes i, n et e désignent respectivemenioles, les neutres et les électrons. h est
la constante de Planck. [Griem, 1974] a montrémpi@sence d’électrons libres, la valeur de
I'énergie d’ionisation d’un atome devait étre abaes on parle I'abaissement du potentiel
d’ionisation, not&E;. L'équation précédentel.(9) doit donc étre corrigée comme suit dans
un gaz ionisé :

n(v) = 4m0v2(

n, =ng

312 1. 10

ni ne — 2& 27mekBT exp(— Ei - £i )
n, Qe h2 kgT

Pour un plasma d’argon a 10000K, on trouve desuvsldedE; de I'ordre de 0,2eV a

comparer a I'énergie d’ionisation qui est de 15y peur I'argon.
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* Le rayonnement au sein du plasma a 'ETC est aBlui corps noir et peut
donc étre décrit par la loi de Planck :

B _ 2he? 1
A0 T 5 1. 11
A exp( hc )-1
AkgT

Avec By, l'intensité rayonnée par un corps noir a la longugondel et c la vitesse de
la lumiere.

Toutes les conditions d’obtention de I'ETC peuvsatrésumer en une seule. Chaque
mécanisme se produisant dans le plasma doit ategsiBle en équilibre avec son processus
inverse (émission-absorption de photons, ionisatiecombinaison des atomes, etc...).

A 'ETC, le plasma peut étre complétement décritaétir de sa compositidret de la
valeur de la pression et de la température. Lesra étudiés ici sont fortement inhomogénes
et cette description ne convient plus. Par aillepair décrire les transferts radiatifs, on ne
peut pas représenter le plasma comme un corppairtoutes les longueurs d’onde.

3.2.2.  Equilibre thermodynamique local (ETL)

L’hypothése de I'ETL permet de supposer que cestanuilibres définis a I'ETC vont
étre perturbés alors que d'autres restent valideshaque point (mais avec des valeurs
différentes d'un point a l'autre). Par exemplesdaiun photon sort du plasma, il ne peut pas y
avoir d’absorption pour maintenir I'équilibre entes processus inverses et on ne pourra plus
décrire I'intensité radiative dans le plasma aeefhction de Planck.

[Boulos, 1994] présente I'état d’'ETL pour un plasmatiquement mince comme
semblable a 'ETC mis a part l'intensité radiatidans le plasma qui difféere de celle d’'un
corps noir. Toutes les autres propriétés du pladmngent pouvoir se ramener a une fonction
de la température.

L'utilisation de 'ETL nécessite alors de vérifique les autres équilibres ne sont pas
perturbés par le déséquilibre radiatif. En pariezulla distribution de Boltzmann des états
excités peut étre faussée par I'émission de photons

L’hypothése de 'ETL permet de calculer simpleméd propriétés de transport en
fonction de la température. C’est une des raisoingipales qui font que cette hypothese est
largement utilisée.

Pour les plasmas étudiés au cours de la théseétude a été faite pour déterminer
I'écart a I'équilibre causé par la cinétique chimeg([Pelletier, 2006]). Les réactions n’étant
jamais réellement instantanées, les concentratigdgdles de réactifs et de produits
n'atteignent jamais exactement leur valeur d’équali [Pelletier, 2006] a mis en évidence des
écarts significatifs a I'équilibre chimique dansddasmas d’argon, d’argon-oxygene. Dans
le cadre de cette these, les concentrations deuipsodt de réactifs sont supposées a
I'équilibre et on s’est concentré sur les déséboreb radiatifs au sein du plasma.

Un modéle prenant en compte ces deux déséquildstesnvisageable mais n’entre pas
dans le cadre de cette étude.

% Dans I'étude présentée ici, le terme compositiésighe le mélange de gaz introduit
dans la torche a température ambiante (par exefupbeir ou Ar95%, @ 5%), dont on peut
déduire la proportion des éléments présents (¥hegm@u ions Ar pour 10 atomes ou ion O).
On parlera de concentration lorsqu’on s’intéresseaspeces présentes en un point donné du
plasma (donc a une température donnée), ces egpioemt étre Ar, At O, 0, O, O, ...
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On trouve également des travaux décrivant le dégéguthermique du plasma. On
parle souvent de modeles a « deux températurgKannappan, 1977], [Tanaka, 2004],
[Mostaghimi, 1986, 1990]. On peut supposer dansaseque les autres équilibres sont valides
mais ont doit alors définir les propriétés chimisjueadiatives et de transport en fonction des
énergies cinétiques moyennes des deux populatmnsl$ et I€égers) du plasma.

Pour résumer, I'étude présentée ici porte sur lasnmpas collisionnels, a I'équilibre
chimique et thermique et en déséquilibre radi@édla permet de supposer que les propriétés
de transport ne dépendent que de la pressionlattdenpérature en chaque point du plasma,
gue les états excités des atomes suivent unebdistm de Boltzmann et que la concentration
des différentes espéces (et notamment le taux igdban) ne dépend elle aussi que des
conditions locales de pression et de températues h@pothéses seront discutées plus loin.

4, Phénomeénes radiatifs dans les plasmas inductifs

4.1. Equation du transfert radiatif

Considérons le volume dV contenant un gaz ionipéésenté sur la Figure 1l-4. On
cherche la variation entre les points r et r+dfidéensité radiative | dans la directi@n (I est
une triple densité de puissance, par unité de ayrfde longueur d'onde et d’ange soli@e d
autour de la directio®). En I'absence de particules macroscopiques,ylenrzement ne subit

pas de dispersion, et cette variation s'écrit :

q o . .12
— =emission- absorptlon

r r+dr

1(S)
[N N,
\/ >Q

Figure 11-4 : Equation du transfert radiatif.

dVv

Dans un milieu qui absorbe et émet de la lumi&reehsité radiative spectralg, (r,s)

en un point r et se propageant dans une dire@ena la longueur d’ondk peut donc étre
déterminée a partir de I'équation différentielletcansfert radiatif ou ETR :
dl,(r,8)=&,ds—1,(r,8)k ,ds .13
Avec g, I'émissivité spectrale du milieu (y compris émissiaduite, en W.ni.sr.m™)
et K, le coefficient d’absorption spectral (en‘jnLa résolution de 'ETR requiert donc de
connaitre les spectres d’absorption et d’émissionndlieu. Ces spectres dépendent tres
fortement de la longueur d'onde et on doit alors tiscrétiser. Pour des géométries
complexes, 'ETR n’a pas forcément de solution @ige et on a recours aux simulations
numériques pour obtenir lintensité radiative dales milieu. Dans ce contexte, la
discrétisation fine des spectres engendre des tdmpalculs trés importants [Menart, 2000].
Différents modeéles approchés, qui serons exposésqh, permettent la résolution de 'ETR
avec des temps de calculs moins grands.
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Dans I'hypothése de I'ETL, on a vu que les procesdémentaires sont réversibles. On
peut également supposer que la population des étatgés suit une distribution de
Boltzmann. Dans ce cas, il est possible de rébemitsiong, et I'absorptiork; dans le milieu
a l'aide de la loi de Kirchhoff :

2hc2 1
€1 =K)Bjo = FE he K Il. 14
exp( )-1
AkgT

Le calcul des spectres a introduire dans 'ETRéseme donc au calcul d’un spectre de
K) et 'ETR devient :
diy(r,8)=[Byo =1, (r,9)k,ds Il.15
Pour obtenir l'intensité dans un milieu radiatifp doit donc calculer le spectre du
milieu, puis se donner une méthode de résolutiofEIER qui sera un compromis entre
précision et temps de calcul. On peut noter quéype de modele utilisé dépend pour
beaucoup du comportement physique des photonslelgi@sma. Pour décrire ces différents
comportements, on utilise fréquemment la notiorpaigseur optique. L'épaisseur optique
guantifie la fraction de l'intensité radiative caéra piégée dans le plasma par absorption :
T, =kK,L 1. 16
Avec L la longueur du chemin optique parcouru gaphoton considéré. L'épaisseur
optique est une grandeur spectrale, comme le caefti d’absorption et peut varier de
plusieurs ordres de grandeurs d’une longueur d’@nitkutre.
1/, représente la longueur caractéristique sur laglellayonnement est absorbé. La
Figure 1I-5 montre schématiquement le comportenpéysique du rayonnement en fonction

du coefficient d’absorption ou de I'épaisseur opéq
|

Zone de

>>1
couplage

Rayonnement piégé
--> Equilibre radiatif

=1
Transport d
chaleur

Figure 1I-5 : Influence de I'épaisseur optique suies flux
Radiatifs dans un plasma thermique.

Si ,>>1, le milieu absorbe la quasi-totalité des phstda milieu a cette longueur
d’'onde, on parle de plasma optiguement épais & d¢etigueur d’onde. Les photons sont
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absorbés sur une distance suffisamment petite guoeiles zones d’émission et d’absorption
n‘aient pas de difference de température. Ainsbilan radiatif entre les deux points est
systématiguement nul et il n'y a pas de transpertchaleur. Le terme d’absorption dans
(1. 15) devient predominant et la solution de 'ETR tesdls I'intensité radiative d’un corps
noir qui correspond a I'équilibre radiatif.

SiT, <<1, il n’y a pas d’absorption. Tous les photomgsesont perdus vers les parois du
réacteur, on dit que le plasma est optiguementenitiax longueurs d’onde pour lesquelles le
plasma est mince, le rayonnement se comporte camnerme puits de I'équation d’énergie.

Si 1,=1, on parle d’épaisseur optique intermédiaire. jphlestons sont absorbés sur des
distances de l'ordre de la taille du plasma et mmirtransporter de la chaleur au sein du
plasma ou vers l'extérieur.

Nous allons a présent décrire les différents phé&mas radiatifs qui interviennent dans
le spectre d’'un élément.

4.2. Phénomenes radiatifs dans un plasma thermique - calcul
du spectre
Energie des 4
électrons
électrons libres Transition
d'énergie non
Niveau guantifiée
d'ionisation (continuum)
Niveaux L
d'énergie de] 4+
atome . ¥+ Transition
(électrons liés) d'énergie
guantifiée
0 (raie)

Figure 11-6 : les différents types de transitions
électroniques donnant lieu a des phénomeénes
radiatifs.

Les phénomeénes radiatifs dans un plasma proviereftriansfert d’énergie au niveau
des électrons, que ceux-ci soient libres ou liésnaatome (Figure 11-6). Une transition
électronique entre deux orbitales d’'un atome damreeraie du spectre car I'énergie des deux
niveaux initiaux et finaux est fixe. On parle dansition lié-lié. Dans le cas contraire,
I'énergie de la transition n'est pas prédétermieieen observa un continuum de rayonnement
(répartie sur une large zone du spectre). On péots de transition libre-lié ou libre-libre.

4.2.1. Raies du spectre

L’émissivité est la puissance émise par unité deime dans une direction donnée
(donc, par unité d'angle solide). Pour une raiémdrgie émise pour une transition (passage
d'un atome du niveau u au niveau |) est celle dotgrh correspondant, RGtE,-E,. En
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multipliant cette énergie par la densité d’atomeetéeurs pen m° et par la probabilité de
désexcitation spontanée de ce niveau émettguerAs’, on obtient I'émissivité totale (dans
toutes les directions)rg, pour une transition u-l radiative donnée :

guI(T)=4h_7;Aulnu(T) 1. 17

La densité d’émetteurs est donnée a son tour ghstidbution de Boltzmanni(s).

L’expression K. 17) suppose gue tous les photons émis lors d’'unsitiam entre deux
niveaux d’énergie d'un atome ont exactement la m@&mergie. En realité, les orbitales
électroniques des atomes d’'un plasma peuvent éttarpées par le milieu et notamment les
charges électriques environnantes. La perturbadione orbitale modifie son énergie, de
méme que celle des photons émis depuis cette lerbif@rsqu’on observera cette transition,
la raie apparaitra comme élargie (Figure II-7).garle de profil de raie R}. En fait ce profil
est la répartition d’énergie des photons émisdaree transition autour de la longueur d’onde
centrale. Donc par définition on a:

[P(A)dA =1 II. 18
0

Ete,, (T) =f—,;AJ|nu(r)P(A) I 18

exul €st I'émissivité spectrale de la raie. On retrolémissivité totalesy par intégration
sur les longueurs d’onde.

Deux types d’élargissement sont observés et déddts la littérature : Doppler et
collisionnel. [Trassy, 1999] donne une liste deargissements observés dans le cas de
plasmas inductifs, et précise certaines théoridisaliles pour les décrire. On peut trouver
plus de détail sur I'élargissement des raies danglasma dans [Griem, 1974]. Pour décrire
ces élargissements, on utilise la notion de largeari-hauteur (FWHM). Un profil de raie
typique, mesuré sur une des torches du laboragstrdonné sur la Figure 11-7.

4,00E+01 -

3,00E+01 -

2,00E+01 +

1,00E+01 'M/ \

0,00E+00 T T T ]
4200,2 4200,4 4200,6 4200,8 4201
longueur d'onde (&)

Figure 1I-7: Profil de raie typique (Ar 420nm) mesué
sur une des torches du laboratoire.

L’élargissement Doppler provient de la vitesse @toine émetteur par rapport a
'observateur ou au point absorbeur. Cette vitgas®vient de l'agitation thermique des
particules et I'élargissement correspondant peaet-étgnificatif dans un plasma ou les
températures sont de I'ordre de 10000K. La largeuni hauteur correspondant a I'effet
DopplerAip est donnée par :

intensité (A.U)

2kTIn2
A/]D =/]0 W 1. 20

Le profil correspondant a la forme d’une gaussiemorenalisée:
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2
IDDoppIer(/]) = exp(—ln(Z)(AA;AOJ ) 1. 21
D

L’élargissement collisionnel correspond a la pération des orbitales atomiques par les
charges environnantes du plasma. Modifier une aebimodifie également I'énergie du
niveau correspondant. On parle d’élargissementd&nVaals pour désigner la perturbation
par les nuages électroniques des atomes neutBslarigissement Stark pour désigner celle
induite par les ions et les électrons libres. is&xaussi un élargissement dit résonnant, qui
correspond a un cas particulier de I'élargissenvamt der Waals lorsque le niveau émetteur
est couplé au niveau fondamental de I'atome.

Le profil dO a I'élargissement collisionnel esttgipe Lorentzien :

1
Peotiisionret (4) = 20— AgR Il 22
1+ ———=
(AA:)?
Et: A/]C = A/1Stark + A/]VdWaals"_ AAResonnant Il. 23

A)c est la largeur a mi hauteur collisionnelle totale.

On peut traiter I'ensemble des phénoménes colligsnpar un seul élargissement car
les différents phénomeénes responsables de cetisSkamgent créent le méme profil. Pour
calculer ces élargissements, on a utilisé la teédds impacts et I'approximation quasi-
statique, détaillées dans [Lindholm, 1945] et [[plE946] pour la premiére et [Griem, 1974]
pour la seconde. L’élargissement résonnant estélpan:

— AS grAfr nrf
32m2c g,
Les indices r et f correspondent respectivementréeeaux résonnant et fondamental.

Pour I'élargissement Stark, [Griem, 1974] propose :

Mg = (L+ 175a(1— 0.75%))w Il 25
D

A,

II. 24

Ou a et w sont des paramétres calculés et tab@désGpem. p, est la distance
interatomique moyenne g le rayon de la sphere de Debye.

-1/3
47P,,
= am II. 26
Pm(T) (SkBT j
_ | &okgT
N V= |—=—
Pp (Ne-) 20PN, Il. 27

Le rapport de ces deux distances compare la destantre deux particules dans le
plasma et la distance sur laquelle les chargedriélees sont écrantées. Cela représente la
propension des ions a s'approcher des atomes émsetfus ils parviennent a s’approcher,
plus l'orbitale émettrice sera perturbée et plusia sera élargie.

Les parametres Stark a et w n'ont pas été taboléstputes les transitions radiatives de
tous les corps. Puisque I'on cherche a détermawetrhnsferts radiatifs dans leur ensemble,
c'est-a-dire pour toutes les longueurs d’onde,@ntrhiter des raies pour lesquelles a et w ne
sont pas connues. [Trassy, 1999] propose une ciorélempirique qui permet d’obtenir une
approximation raisonnable de I'élargissement Stk raies de I'argon pour ces transitions :

014153
s~ 2[ - 0,0295J Il. 28

(Eu - E )(Eion - Eu)
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La formule ci-dessus donne [I'élargissement Stark nem De maniére générale,
I'élargissement Stark augmente avec le taux d’atios et donc avec la température dans les
gammes qui nous intéressent (jusqu’a 12000K enyiron

L’élargissement Van der Waals représente la peatimb des orbitales atomiques par
les nuages d’électrons des atomes neutres. ll@téodance a diminuer quand la température
augmente, sous l'effet de la dilatation du gaz :

/] 2
AA,, = Knv?® =2 Il. 29
C
Ou v est vitesse moyenne des lourds, n la densité ébesmeutres et K une constante :
hi(riz) —(rj2
K = 1_204K>—<_19>‘]2/5 Il. 30
87z, 10

r et rj sont les rayons moyens de l'orbitale datdme émetteur dans les niveaux
d’énergie haut et bas, c'est-a-dire :

(re) =a?

2

n*
2Z

<5I’l*2 +1-3(l +1)> 1. 31

a

ao est le rayon de Bohr,,Ze degré d’ionisation de I'émetteur +1, | le nomljuantique
angulaire et n* le nombre quantique principal gffetonné par :

* EH
N =2, |———%x II. 32
Eior: - Eu r

On peut remarquer que pour tous les types d’ékegisnt collisionnels, la perturbation
est d'autant plus grande que l'orbitale est hant&mergie. Plus un électron est loin de son
noyau, plus il interagira facilement avec les autiiearges du plasma.

On obtient enfin le profil réel par convolution daefils Doppler et collisionnels.

Tels que décrits jusqu’ici, les phénomenes d’é&sgnent perturbent les orbitales en
augmentant ou en diminuant leur énergie de maréqrevalente. On a pu observer que
certains mécanismes d’élargissement causent undicatidn systématique de I'énergie de
I'orbitale, un décalage. Ce décalage se traduit mae¢ modification de la longueur d’onde
centrale de la transition, on parle de Shift (déghaent), noté ;S C'est le cas pour les
élargissements Stark et Van der Waals :

_ Dy
W —ﬁ . 33
SA = W(gi 2a(l- 075r)) Il. 34
- :

Avec d un paramétre tabulé pour certaines tramsitpar Griem.

Les théories décrites dans cette partie permatteietlculer les profils d’émission pour
toutes les transitions radiatives d’énergie quesds. La loi de Kirchhoff permet d’en déduire
les profils d’absorption. Le chapitre IV sur lessba de données radiatives y fait appel trés
souvent.

4.2.2.  Fond continu du rayonnement

Les électrons libres du plasma sont susceptibleksdrber ou d’émettre des photons.
[Cressault, 2001] détaille tous les mécanismesoresbles du continuum de rayonnement
dans un plasma thermique. A partir de son étudkegtcalculs réalisés au laboratoire, seuls
deux de ces phénomeénes sont apparus comme sitifsifipaur des plasmas inductifs d’argon
et d'oxygéne : la recombinaison radiative et leormement de freinage (Bremstrahlung).
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De nombreux travaux détaillent les théories utsspour décrire ces phénomeénes. Des
mesures du fond continu du rayonnement ont étéigmsbidans différentes configurations
faisant intervenir des gaz rares, purs ou meélanf@sm, 2005], [Behringer, 1976].

Un électron libre freiné par les charges localessda plasma cédera son énergie en
émettant un photon. L’énergie de ce photon dép@&sdctiarges environnantes et n’est pas
guantifiee. C’est une transition libre-libre. Orupeiter [Grant ,1958], [Schluter, 1987, 1989]
et [Lange, 1992] pour les calculs des transitidmeilibre dans I'argon et 'oxygéne. Selon

ces travaux, I'émissivité spectrat§™"™ correspondant au freinage des électrons libresipar
ion de charge z et de densitéddt donnée par :

£§(T) =, S expl- AL‘:T)Gi (AT) .

Avec G = 5,44.10% J.nt.KYstef!, et GO, T) un facteur correctif appelé facteur de
Gaunt. [Schllter, 1989] a déterminé ce facteur denGpour I'oxygéne et [Lange, 1992] pour
I'argon. Cette correction vient du fait que lesahiés permettant de décrire le fond continu du
rayonnement sont basées sur 'atome d’hydrogeserdies atomes hydrogénoides (avec un
électron sur la couche externe). Le factelfi,&) (ainsi queg(A,T) que I'on verra plus loin)
permettent de relier un atome donné aux théorigvddd les atomes hydrogénoides.

Des photons d’énergie non quantifiée sont émislmordés au cours de réactions de
recombinaison radiative-photoionisation du type :

Arf+e” o Ar+hy Il. 36
Les transitions libre-lié et notamment les mécapmsnde recombinaison radiative-
photoionisation ont été étudiés par [Biberman, 19861], [Hofsaess, 1978, 1979], [Burgess,
1958, 1959] par exemple. Selon ces études, I'éwmii@sspectrale pour la recombinaison
radiative est :

hc
AkgT

Rec NeNi |:
e (M)=C2————=|1-exp( ) |9i$(A,T)
A 1 Qi (T)T1/2 i 1. 37
Ou gest la dégénérescence du niveau fondamental deett&(),T) le facteur correctif
de Biberman. Il remplit la méme fonction de corni@ttque le facteur de Gaunt pour le
rayonnement de freinage. Les valeursfleT) peuvent étre trouvées dans [Hofsaess, 1978,
1979] pour l'argon et 'oxygene.

5. Méthodes de résolution approchée de 'ETR

Pour calculer le flux radiatif dans un plasma densadre de modeles couplés avec
I'écoulement, I'induction ou la thermique, il n'egas réaliste du point de vue du temps de
calcul de réaliser une résolution systématique’ElER avec une discrétisation tres fine de
tout le spectre et en utilisant les valeurs « e@sst des coefficients d’émission et
d’absorption. [Menart, 2000] résout néanmoins I'EaWc une discrétisation fine du spectre
mais sans coupler cette résolution a d’autres phénes physiques. Le champ de
température notamment est découplé de la résold&diETR.

Cette partie vise a présenter differentes méthpdas contourner le probléme ainsi que
leurs cas d’applications.

28



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans besas

5.1. Coefficient d’Emission Nette (CEN)

La méthode du CEN est une solution simple pourgreeen compte le refroidissement
du plasma par rayonnement. On considére le rayommeroomme un terme puits de
'équation d’énergie. Cela revient a calculer enttpoint du plasma la différence entre le
rayonnement émis et le rayonnement absorbé enioe fimwke, 1974] montre qu’on peut
intégrer 'ETR pour obtenir la divergence du fliadiatif (qui est aussi le terme puits qu’on
cherche a calculer) en supposant le milieu isoteegtruniforme sur une sphere de raygn R
autour du point d’émission :

ATE\ = A1T[ K, B0 eXp-k, R;))dA Il. 38
0

R, étant le rayon plasma.

L’avantage majeur de ce modele est d’obtemin4en fonction de la seule température
au point considéré. Pour écrife §8) on doit supposer que le plasma peut étre repiepam
une sphére isotherme de rayop En fait, il s'agit de traduire I'absorption debqgtons le
long de leur trajet dans le plasma et on suppose ks photons s’échappent
systématiguement du plasma par un chemin isothérrte température d’émission et de
longueur fixe. L’émission nette obtenue pouvantemépe fortement de ce parametre, c’est
une source d’erreurs potentielle, d’autant queaom R d’'un plasma ne correspond pas
nécessairement a celui la flamme que I'on observe.

L’approximation peut sembler importante mais de bi@uses études ont montré qu’elle
donnait de bons résultats dans une grande varg@téasl On peut citer notamment [Dixon,
2004] qui compare trois modéles de rayonnement (FENet caractéristiques partielles) dans
un plasma d’arc de $FDe bons résultats sont obtenus pour les prodiltechpérature méme
avec le modéle d’émission nette, pourtant le pinpke.

Lorsque le plasma est optiquement ming&<1), le terme d’absorption (exp{Rp))
devient égal a 1 et I'hypothése de plasma sphérspikerme n’est plus nécessaire.

Les valeurs du coefficient d’émission nette ont étdculées pour de nombreuses
compositions de gaz et difféerentes valeur de BNaghizadeh-Kashani, 2002] dans lair,
[Gleizes, 1991, 1993] dans l'argon et I'azote eéspnce de vapeurs métalliques, [Essoltani,
1994] dans Ar/Fe/H] [Liani, 1997] dans CkH, par exemple.

Les calculs réalisés a partir de ce modele perntetie calculer les pertes par
rayonnement dans un volume donné mais pas de tnidesmges pertes. Les pertes dans
chaque cellule ne sont pas prises en compte ebgplient dans les autres éléments de volume.
En fait, rien n’est précisé sur I'endroit ou ess@tbé ce rayonnement, sinon que chaque
élément de volume en recoit la méme quantité dedd du reste du plasma. Cette
approximation permet d'éviter d’ajouter des équaialédiées au rayonnement dans les
simulations mais on ne peut pas en déduire laikatadn spatiale des flux radiatifs.

5.2. Ordonnées discrétes (DO)

Ce modele est une résolution effective de I'ETRendwellement spectrale. On peut
résoudre plusieurs équations du modéle DO surrdiffés bandes du spectre. Une bande est
une plage du spectre sur laguelle on suppose quedgicient spectral d’absorption est
constant. En plus d’étre spectral, ce modéle peaussi une résolution en fonction de la
direction de propagation du flux radiatif. Pour gha bande, on résout I'équation sur
différentes directions :
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O.(1,(r,8).8) +k,1 , =«,;B,, 1. 39

(. 39) doit donc étre résolue sur un certain nombretefiralles spectraux et en
découpant a chaque fois le domaine en différentestibn de propagation. L’avantage est de
pouvoir déterminer précisément la direction du ftadiatif, et donc la répartition spatiale des
pertes radiatives dans une enceinte donnée.

L’inconvénient est que cette méthode ne simplifis praiment le probleme de temps de
calcul posé par la discrétisation en fréquencepaetse du gaz. Pour conserver des temps de
calcul raisonnables, on devra limiter le nombrébdedes et donc moyenner le spectre sur de
larges intervalles pour se ramener a un corpgrivandes.

Si I'on dispose de grandes puissances de calacedt phossible d’utiliser le DO avec une
discrétisation précise du spectre comme I'a maiénart, 2000], méme si la résolution du
rayonnement n’était alors pas couplée a la résmlutes autres phénomenes physique.

5.3. Caractéristiques partielles

L’idée derriere ce modéle est daller plus loin daeméthode du CEN en levant
I'hypothese de propagation du rayonnement sur @emahisotherme de longueur fixe. Elle a
été proposée par Sevast’Yanenko et son équiperagB¥anenko, 1977, 1979, 1980]. C'est
un modele directionnel et non spectral. On vasdlilides bases de données comme pour le
modéle CEN pour déterminer la divergence du fludiaiif. En revanche, ce modele est
directionnel donc en chaque point, on calculerteativergence en fonction de la direction de
propagation. Pour cela, I'espace autour de chaqirg pst découpé en différentes directions
de propagation (10 a 20 selon [Erraki, 1999]), éémiére d’'un modele DO mais on ne résout
gu’'une équation puisque l'intégration en fréquerse faite en amont de la résolution de
'ETR :

0.(1 (x, &) &) = Sonfy, —TASin{E,X)dE Il. 40
(0]

X est le point d’émission considéré et O est lapde sortie des photons.

Les termes Som &Sim doivent étre tabulés (les détails de leurutast donné dans
'annexe B). lls dépendent tout deux de la tempéeaen O et en X, mais aussi du profil de
température entre les deux points. De cette marilén&gst plus nécessaire de supposer que
les photons se propagent sur des chemins isotheeeplus, on retrouve I'expression du
CEN si la température est constante entre O et X.

Sur chacune des directions de propagation, onrdbtie profil de température. Les
paramétres Som &Sim doivent étre tabulés pour I'ensemble des @alé température
gu’on va rencontrer et I'intégration sur le specto#t étre faite a priori pour chaque parametre
et chaque profil de température. Cette démarchessée donc de précalculer des trés
grandes bases de données et rend le modele asska lmettre en ceuvre.

Ce modéle a été confronté a celui de I'émissiotergar [Raynal, 1995] dans un plasma
d’arc de Sk. Les champs de températures obtenus étant ssaisfai

L’avantage de cette description est l'utilisationre base de données permettant un
couplage plus facile avec des équations hydrodymaesi et magnéetodynamiques du fait du
temps de calcul réduit une fois la base de donaastituée. Elle est par ailleurs plus précise
gue la méthode du CEN. La limite principale restecbmplexité des calculs a réaliser en
amont et le fait que les résultats dépendent dealaiére d’interpoler la température entre les
points O et X ([Soloukhin, 1984] et [Koval’'skay&84]).
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5.4. Méthode des harmoniques sphériques (P1)

Le modele P-1 est la version la plus simple desaiesdP-N. En I'occurrence c’est un
modéle spectral et non directionnel. Il a été sdilpar [Modest, 1992], [Eby, 1998], [Freton,
2002] et [Dixon, 2004] pour des plasmas d’arc.

Dans le cadre des modeles P-N, lintensjies est) décomposée en somme de

fonctions qui dépendent séparément de la positide & direction [Modest, 2003] :
N
1(F,3)=> > Y,"(5)1"(F) 1. 41
I=0m=-I
Ou lesY,"(5) sont des les harmoniques sphériques, fonctionsuesnet construites a
partir des polyndbmes de Legendre. C’est la valeuNdqui donne son nom au modele P-N.
Ainsi, pour le modeéle P-1, on a quatre inconnu@®(r) etl|Z,(F), m = -1, 0 ou 1.
Dans le cas du modele P1, I'écriture des terivf8&) en repere sphérique (d'axe

arbitraire) fait apparaitre trois termes dépendtnla direction (pour | = 1) et un dernier qui
ne dépend que de la position (pour 1=0) :
I(F,8) =13+ Ilocos«9+isint9cos¢(ll_l -11) —i—sinﬁcosw(ll_1 +17) I 42a
72 72
Dans le cas particulier de systeme possédant umétgg de révolution, il n'y a pas de
dépendance ep et on peut réduire42a :
I(F,8) =10 +1 cosd
On peut également mettra. 41) sous la forme :
1 (F,8) =a(r) +b(r).3 Il. 44
Ou a etb deviennent les inconnues du probléme (b ayant 3oeamtes on a bien 4
inconnues). Le choix du repére pour écrire les barques sphériques n'intervient pas.
Plutdt que a eb , on utilise le rayonnement incident G et le flaxiatif q :

G(r)= [ 1dQ=a(r) [ dQ +b(r) [ 3dQ = 47&(r)

47T 4 il

6(r) = [1.54Q = a(r) [ 50Q +65(r) [5.540 = 76(r) L 46
4 4 liyrg 3

II. 43b

1. 45

Et en réinjectant les expressions de & dans (. 44), on obtient une expression pour
l'intensité radiative en fonction du rayonnemenatdG) et du transfert par rayonnemeq?:(

(7.8 =, - (6(r) +34(1)9) 147
Puisque la distribution directionnelle d€r,s dgpend de 4 parametres, on écrit 4
intégrales indépendantes de 'ETIR45) au lieu d'une équation pour chaque direcSarEn
intégrant sur toutes les directions I'ETR multipligar une fonction constantéfo(t(é) =1),
puis par chacune des composantes den obtient [Modest, 2003] :
O =k, (4780 - G) .48
ﬁ(f)=%iG Il. 49

Finalement, en éliminant le flux radiatif entre c#gsux équations, on trouve en
coordonnées cylindriqgues [Modest, 2003], [Eby, 1998
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@ 0G . 10,1 G _
az(3/(iaz) e (3/(i o )=—k; (478, = G;) II. 50

L'inconnue Gde cette équation aux dérivées partielles esehisité radiative intégrée
sur toutes les directions (angle solide des® dans la bande i, alors queeBt la fonction de
Planck intégrée sur la bande i. L'équatiorso est de type diffusive, le coefficient de
diffusion étant 1/8;. Le coefficient d’absorption est un parametre ingsortant du modele et
on se raméne encore une fois au probleme de Igtisation du spectre. Il est peu réaliste de
discrétiser finement ce dernier et de résoudrardiiers ou des millions d’équations de type
P1 simultanément.

Ce modeéle a pour gros avantage de transporter flarafice entre émission et
absorption vers les cellules voisines et de folendistribution de rayonnement incident dans
le plasma et sur les parois.

Le terme de droite ddl.(50) représente également le terme puits a introdiges
I'équation d’énergie si I'on couple thermique egganement dans les simulations.

Pr= Y -«(478 -G))
i bandes 1. 51

Une des limites de la décomposition au premiereoddrs harmoniques sphériques est
gu'on ne retrouve pas forcément avec précisionéfantition de lintensité(r,s) sur les

différentes directions de propagation méme si leeuradu rayonnement incident G est
correcte.

5.5. Coefficient moyen d’absorption (CMA)

La méthode du CMA n’est pas une méthode de résolude 'ETR. C’est un outil
pour simplifier ces méthodes de résolutions. On gue la discrétisation en fréquence posait
des problémes pour beaucoup de modeles de rayonhéb@ et P1 notamment). [Gleizes,
1997] propose une solution pour moyenner les aoeffts spectraux d’absorptien sur de
larges bandes du spectre afin de réduire le nodibrervalles spectraux a résoudre.

/]IZ(K/(‘:ontinuum+K/r1aies) BAOCM
(K) ppnz =2 22 o2
[ Bjod/
Al
Cette maniere de calculer la moyenne donne de eusslirésultats qu'une moyenne

classique lorsque le coefficient spectral d’absomptvarie peu sur la bande de spectre
considérée. L’intégration des raies a cette promegheut poser des problemes lorsque le
coefficient spectral d’absorption des raies es ¢neand devant celui du continuum. [Gleizes,
1997] propose de traiter séparément les contribsititu continuum et des raies :

A2 )
J-/(/r]alesBAodA

2
<Kraies> A - BAO(/]O)EO fluny Il. 53
A1-A2

W(Av)myc '

A2
[BiodA
Al

Avec fi, la force oscillateur de la transitiog, la permittivité du vide, gla masse de
I'électron et WQAv) la largeur de l'intervalleA; est un facteur de fuite permettant de tenir
compte de I'absorption des raies tres fortemenbrdges dans le milieu, vaut 1 pour une
raie non absorbée et O si la raie est compléteatesdrbée. Il dépend d’'un rayon plasma qui
doit étre fixé a priori, comme pour le CEN.
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[Cressault, 2001] remarque que le coefficient specfabsorption du continuum est
linéaire par morceaux et propose donc de constiesréandes du CMA autour de ces plages
du spectre ou les variations sont faibles.

Cette méthode a été appliquée pour résoudre I'E/ER Baide d’'un modele P1 (avec
5 a 10 bandes) dans le cas de plasmas d'arc dmdisyr par [Eby, 1998] et de lampes
argon-mercure par [Paul, 2004].

Le calcul du coefficient moyen d’absorption perrdet traiter de larges plages du
spectre avec un seul intervalle de fréquence ceeguitrés avantageux pour les modeles
spectraux de rayonnement. En revanche, lorsqueailes trés absorbées sont présentes sur
une plage on doit utiliser un facteur de fuite prdsente le méme type d’inconvénients que le
CEN.

Les modéles de rayonnement décrits dans ce chapitneettent de décrire 'ensemble
des phénomenes radiatifs dans un plasma thermiguesaion atmosphérique. La méthode
CEN est bien adaptée lorsque le plasma est optiguiemince, tandis que le modele P1
devrait amener une description de I'absorption duarplasma est optiguement épais.

On doit a présent intégrer ces méthodes de résoldke 'ETR a une modélisation
plus globale faisant intervenir I'écoulement du ,gi@zcouplage inductif et la thermique du
systeme pour représenter le comportement des makbfaétudiés au cours de cette thése.
Les deux chapitres suivants décrivent donc les teedsilisés pour le couplage développé au
cours de cette étude, d'abord pour les phénoméress ajue le rayonnement (chapitre 1l1),
puis pour le rayonnement (chapitre V)
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Chapitre lll.  Description de I'outil numérique

La plupart des procédés a plasma thermique utildesn torches, systemes dans lesquels
le plasma est engendré par un courant électrigusnahamp électromagnétique, puis soufflé
vers un réacteur, une surface a traiter ou a ohiaudans d'autres applications, par exemple
aux disjoncteurs, c'est le plasma lui-méme qui aréécoulement de gaz par la dilatation due
au chauffage, ou par les forces électromagnétiques'y développent. Ces systéemes sont
donc fortement inhomogenes et sujets a de fortagghénes de convection qui modifient les
propriétés du gaz (en particulier sa températurne da conductivité électrique) et influencent
le couplage inductif, capacitif ou par conductidecé&ique. Les transferts radiatifs sont eux-
mémes fortement couplés a la thermique et dépendent indirectement des autres
phénomenes se produisant dans le plasma.

Il est donc difficile de représenter correctemamfplasma a pression atmosphérique, et
notamment sa thermique, sans calculer égalememulément des gaz dans la torche ou les
transferts d’énergie par induction.

Les modéles numériques développés afin de dé@serhnsferts radiatifs dans les
plasmas thermiques seront intégrés ici a des siimntade torches a plasma inductif (ICP
pour inductively coupled plasma) faisant interveihdés autres mécanismes physiques
importants pour ces torches, c'est-a-dire la thdmgavaulique, I'induction, les propriétés du
mélange de gaz et un modéle de turbulence qussddut aux zones froides a l'extérieur du
plasma.

Le laboratoire a développé dans le passé un cesdaimir faire dans I'utilisation du code
commercial Fluent©. C’est un code utilisant la noélln des volumes finis qui propose de
nombreux modeéles simples pour une large gamme é@wopienes d’'une part. D’autre part, ce
code laisse une grande liberté dans l'ajout de teedérées par l'utilisateur et dans leur
couplage avec les modeles existants. C’est poulggiode numeérique a été realisée avec ce
logiciel.

Certains modéles propres a Fluent© sont appropdésdécrire un plasma thermique et
son utilisation permet de se concentrer sur uncagmaticulier de la modélisation. Ainsi,
seuls I'électromagnétisme, la chimie et le rayoneront nécessité le développement de
modules particuliers.

Les plasmas étudiés au cours de cette thése qupuses de symétrie cylindrique. Etant
géneérés par une bobine inductrice, cette hypottesent notamment a négliger I'hélicité de
la bobine. On a réalisé les simulations pour déiemxi bidimensionnels et axisymétriques.

1. Les différents cas étudiés

Au cours de cette étude on s’est intéressé prilipent a deux types de torches : les
torches de faible puissance dédiées a I'analysetrgghimique et les torches de plus forte
puissance servant en l'occurrence a la purificatchn silicium pour les applications
photovoltaiques. Dans les deux cas le plasma asifféhpar induction a haute fréquence (3 a
100MHz) mais les puissances et débits caractanesiqyarient fortement d’'un modele de
torche a l'autre.

Afin de valider les calculs numérigues, on a agssiulé certaines torches a plasma
décrites dans la littérature et pour lesquelles rdssiltats expérimentaux sont disponibles
[Michaud, 1983], [Regt, 1985]. De maniere générkds,différentes torches sont congues de
la méme maniere : trois tubes concentriques pauddles s'écoulent le gaz plasmagene et
deux débits dits « auxiliaires » et «injecteur entd I'utilisation varie en fonction de
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I'application considérée. Le débit injecteur permpet exemple d’introduire I'analyte dans un
plasma de faible puissance pour la spectro-chiroies @jue le débit auxiliaire peut servir a
envoyer les especes réactives sur le bain deusilicians le cas d’'une torche procédé. Bien

sdr, ces exemples ne sont pas exhaustifs.

Inductor

A
¥

i ol

1 D3
Ql Q3 -
Figure 1ll-1 : schéma de principe des torches plase(gauche).
Photo d’'une torche d'analyse (droite).

Le schéma de principe des différentes torcheséés est donné sur la Figure IlI-1.
Les données géométriques relatives a chacune @’eliés sont regroupées dans le Tableau
llI-1. Sur la photo (Figure llI-1, droite), le tubejecteur est situé plus bas dans la torche et
n'apparait pas. Toutes les configurations sont Gsggs axisymetriques.

Tableau llI-1 : Typical input parameters for ICP devices simulations.

Analysis [Regt, [Huang, 32mm 48mm Process
torch 1995] 1992, 1997] torch torch torch
D; (mm) 27 18 18 32 48 40
D, (mm) 24 16 16 30 36 38
Ds; (mm) 1,2 1,2 2 7 6 7
Qu(L/min) 10 12 14 60 166,7 90
Q: (L/min) 0 0,.3 0,5 3,3 0 3.3
Qs(L/min) 0,.17 0,.6 0,8 3 0 3
P(W) 700 to 1200 750 to 1750 3000to 12000to 12000 to
2000 12000 30000 20000
F(MHz) 40 100 27,12 3,46 3,46 3,46
Deoil (Mmm) 32 26 27 34 40 40
Hcoi (MmM) 30 15 33,4 51 51 65

4 s 7

La torche d’analyse (colonne 1, Tableau IlI-1) gd&é étudiée par [Michaud, 1983]
avec d’autres méthodes de mesure.

Les débits indiqués dans le Tableau Ill-1 sont ésna titre indicatif et peuvent
changer d’'une simulation a l'autre. Le débit uélidans les calculs sera indiqué s'il ne
correspond pas a la valeur indiquée dans le tableau
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1.1 Torches d’analyse

On a étudié deux torches d’analyse spectrochimagueours de cette étude. L’objectif
est d’'une part de confronter les mesures de terysésapubliées ([Michaud, 1983], [Regt,
1985]) a nos calculs et d’autre part de détermieecomportement thermique des flux
radiatifs dans des dispositifs de petite taille det faible puissance. Des mesures de
température ont été réalisées au laboratoire suorthe d’analyse et seront décrites au
chapitre 1IV. Ces mesures viendront compléter laatéhe de validation débutée avec les
données publiées par [Michaud, 1983] et [Regt, 1985

Ces torches servent dans une certaines mesure sdéestapour les modéles de
rayonnement avant d’extrapoler aux dispositifs tes grande puissance pour lesquels les
données expérimentales sont plus rares.

Les parametres importants pour la définir le pdmfonctionnement sont les débits et
la puissance induite dans le plasma. Les débitgadesont directement mesurés pour toutes
les expériences modélisées ici. La puissance i&aetest mesurée au niveau du générateur
haute fréquence, mais connaitre la puissance esxdcterbée par le plasma est bien plus
difficile : la différence entre les deux est la ggénce dissipée par effet joule dans d'autres
éléments que le plasma, a commencer par l'indutieor@me (cf. "Probléme lié aux torches
ICP: le rendement de couplage"” au chapitre Il)vakdation des modeles est donc patrtielle
mais le rendement de couplage qu’on est amendiseutors des simulations pour reproduire
les mesures de températures peut étre une souméaraiation sur la pertinence des calculs.

1.2. Torche procéde

La détermination des flux radiatifs et des pertas ayonnement dans les torches a
plasma servant a la purification de silicium estdes objectifs de cette these. On a donc
étudié le plasma produit dans deux installationpul&ication. L’'une contient une torche de
40mm, alimentée par un générateur fournissant jas§akW électriques. La deuxiéme
installation est un pilote industriel et contiemeutorche de 48mm alimentée par une
puissance de 50kW ou plus. Pour ces deux torohgspbléme du rendement de couplage se
pose également. Il est méme nettement plus compjlexgour les torches d’analyse puisque
le tube extérieur est une cage froide, qui peubdies une partie de la puissance induite, de
méme que I'inducteur qui est un cuivre.

1.3. Calculs en argon-oxygene

Le procédé de purification se fait dans un mélatigegon et de gaz réactifs et pas en
argon pur. Les modeéles de rayonnement ont donadzptés a un meélange argon-oxygene,
afin de se rapprocher des conditions de fonctiommerdu procédé de purification. Les cas
décrits plus hauts ont donc été étudiés avec lengél Ar95%, @ 5% en volume. Des
mesures de température ont été réalisées surclaetprocédé de 40mm avec ce mélange de
gaz afin d’évaluer la précision des modeles pow me€langes. Les mesures en question
seront décrites dans au chapitre VI.
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2. Maillage

2.1. Torches d’analyse

On a realisé le maillage des différentes torchedesméme principe. L'ensemble du
maillage est construit autour de la zone de coeptigla torche (de z = 0 a z =cglisur la
Figure 1lI-1 ), la qualité des simulations déperdantement de la description de la zone de
transfert d’énergie entre l'inducteur et le plasrha. maillage de la torche d’analyse du
laboratoire est représenté sur la Figure 1ll-2.débit de gaz est orienté vers le haut sur ce
type d’installation. Sur la Figure llI-2, le maifja des éléments solides modélisés (bobine et
tubes) n'est pas représenté pour des raisons itditks Pour une torche d’analyse, les
puissances mises en jeu sont faibles et les ubisstde la torche sont en quartz non refroidi.
En revanche, une circulation d’eau refroidit l'ietieur. On représente pour les torches
inductives un grand volume d’air (de diamétre=<D15D;) autour de Il'inducteur afin de
permettre aux lignes de champs de se refermemigmg simplifiant ainsi les conditions aux
limites pour le modéle d’électromagnétisme. Ce pséma détaillé dans le paragraphe suivant.

Dans la zone de I'inducteur, le maillage est regsan niveau de I'injection des gaz et
des parois : on a environ 6500 mailles dans la zienkécoulement délimitée par la bobine,
ce qui représente une taille caractéristique déderde I'ordre de 0,35mm.

N

sortie des
gaz

o= tube — |

extérieur

bobine————

a g ,/ ~6500 mailles

~ e tube
= ! auxiliaire ™|

— injecteur

Figure 111-2 : maillage d’'une torche d’analyse : vie d’ensemble (gauche) et vue détaillée de la zone
de couplage (droite).

2.2. Torches procédé

Pour les torches de plus grande puissance, oseutllissi une torche a trois tubes
concentriques mais qui s’integre a un réacteur wdigation. Les différentes parties de ce
réacteur sont refroidies, de méme que le tube mxtée la torche, constitué d’'une cage froide
car il est exposé a des puissances beaucoup Elodey. La cage froide étant en cuivre, elle
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est chauffée par induction. De plus, le plasmaseasteptible de céder une partie de son
énergie vers la cage froide, notamment par rayoenemendant impossible I'utilisation de
quartz. Au niveau de la modélisation, on doit reqnar qu’avec une simulation 2D
axisymétrique, on ne peut pas représenter correctehimduction dans la cage froide. Cette
derniere est sectorisée et il n'est pas possibla deprésenter exactement sans passer par des
modeles 3D qui nentrent pas dans le cadre de éettke.

L’injecteur est également en cuivre refroidi poes mémes raisons. En effet, pour la
purification, il est parfois utile de descendrenjéicteur dans la zone plasma (Figure 111-3)
pour améliorer la quantité d’espéces réactivesueiace du silicium. On parle d’injecteur en
position basse. Sur la Figure IlI-3 a, on peut ngmer que l'injecteur n'est pas maillé. Dans
ce cas, il est supposé parfaitement conducteuri®ep compte dans le modéle d'induction
comme une condition aux limites de potentiel vectaul. Cependant, I'inducteur étant un
conducteur imparfait, éventuellement positionnéimeau de la zone de couplage, on doit se
poser la question de son influence exacte surdgtidn au sein du plasma. Pour ce faire, on a
modélisé le méme systeme mais en tenant comptecalgants induits réellement dans
l'injecteur (Figure I1I-3 b). Ce point sera égalamhabordé dans le paragraphe suivant.

Le déflecteur en revanche est en matériau réfractdin’est pas refroidi.

Le bas du réacteur est en général constitué a@eusililiquide. Comme on I'a vu dans
le chapitre | (Figure 1-3), le silicium forme unmé. Ce phénomeéne n’est pas pris en compte
dans les simulations et on considére ce déme conamzontal et a la température de fusion
du silicium.

Lorsque que la cible a purifier n’est pas préséatest le cas lorsqu’on réalise des
mesures par spectrométrie optique d'émission stie @estallation, cf. chapitre VI), on
abaisse simplement le niveau inférieur du réagtmgu'a une distance de 15cm sous la sortie
de la torche.
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Figure 111-3 : (a, gauche) injecteur non maillé, (b droite) injecteur maillé.
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3.  Modele hydrodynamique et thermique

3.1. Equations du modele

A pression atmosphérique, et sous I'hypothese iildguthermodynamique local (ETL)
discutée au chapitre Il, un plasma se comporte aonum fluide, méme s'il devient
conducteur sous l'effet de I'induction. L’écoulenhéians une torche a plasma est donc résolu
a partir des équations de conservation de la mggardes fluides :

Equation de continuité :

0p _

£ =--n

p (1) ITI. 1
Avecp la masse volumique ét la vitesse.
Equation de quantité de mouvement :

%+D.(NU+pT—?)=Q(E+GX'§)+jXLS’ III. 2

Avec p la pressionys la matrice des contraintes visqueuses calculéaidelde la
viscosité dynamique, g la densité locale de charges (qui sera négligéda suite),E le
champ électriqueB le champ magnétique étla densité de courants induits, calculée a partir
de la conductivité électrigug Danslil. 2, on néglige le terme d( au poids du gaz devant les
autres forces en présence.

Le membre de droite de. 2 représente les forces induites dans le milielesEleront
détaillées dans le paragraphe sur le module d’timlucUn premier couplage apparait donc
entre les équations décrivant le champ électrontagree et I'équation de quantité de
mouvement : le couplage inductien écoulement.

Equation d’énergie :

ap(h+u22j ) o III. 3
—_— D.(U(,oh +,ou7 + pD = D.[/\DT + rﬂj +P; + Py

ot

T
h= [C,(T)dT IIL 4
Tref

Avec h I'enthalpie du gaz,Qa capacité calorifique du gakJa conductivité thermique
effective du gaz, Pa puissance joule ezFénergie nette rayonnée par unité de temps et de
volume. Ces deux derniers termes traduisent donccdeplage entre thermique et
électromagnétisme (Pet entre thermique et rayonnemeny)(P

La présence d'une seule température dans ce mudélgt I'hypothése d'équilibre
thermique entre toutes les particules, y compssélectrons malgré leur accélération par le
champ électrique. De méme, les propriétés du mélgmgy, o, C,, A) ne font pas apparaitre
explicitement la composition du mélange de gazgpriion d'électrons, d'ions, d'atomes et de
molécules de différents types) car cette compasiist supposée fonction de T seulement,
d'apres I'nypothese d'équilibre chimique local : retrouve la traduction de I'équilibre
thermodynamique local décrit au chapitre 1, seuldyonnement n'est pas en équilibre.

En toute rigueur, les réactions chimiques sont lgmgp avec I'équation d’énergie.
Cependant comme I'équilibre chimique local et siggpdans cette étude, les termes liés a la
diffusion des especes (démixtion) ou a la naturetrexmique ou endothermique des
réactions chimigues n’apparaissent pas. Cette hgpetne permet pas de prendre en compte
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'apparition d'inhomogénéités de composition dudsa diffusion des espéces et aux réactions
chimiques hors équilibre.

En revanche, la consommation ou libération d’'éeepgr les réactions chimiques (la
dissociation d’Q dans un meélange Ar-(par exemple) est prise en compte, dans I'hypothese
de I'ETL, sous la forme de termes supplémentaiegs de calcul des propriétés de transport :
la chaleur réactionnelle est intégrée ayeCla conductivité réactionnelle apparait dans la
conductivité thermique. Nous reviendrons sur cpeesdes modéles un peu plus loin dans ce
chapitre.

3.2 Conditions aux limites

La sortie des gaz du réacteur (en rouge sur lar&ili2 et la Figure IlI-3) est reliée
au milieu ambiant, on a donc pour cette frontiexequ sort le fluide :
P=Pyn IIL. 5

On a également pour les sorties de gaz, en notamarmale a la frontiére :
ou, _du, Adug oT

:O, —=0
on on 0n on IIL. 6

L’axe de symétrie impose les conditions aux limgesantes :
oP oT ou
— =0 —=0 Z:O,u =0
or or or ' 1.7

Pour les amenées de gaz, on obtient la composaate de la quantité de mouvement
vitesse a l'aide des débits, les sections de passagt connues. Il est également possible
d’'imposer une composante tangentiejela vitesse en entrée pour représenter I'écouleme
tourbillonnaire (« swirl ») utilisé dans certaingsrches pour stabiliser le plasma.
Concrétement le swirl est utilisé dans les torghmesédé que nous avons étudiées, pour les
deébits extérieur et intermédiaire, mais pas damsdeches d’analyse modélisées ici. Les gaz
sont introduits dans la torche a température andiginon a pour les entrées du gaz :

T =Tamb1uz =Uents Ug = Ugyir » Uy = 0 II1. 8

Au niveau des parois du réacteur, on impose unédittom de non glissement pour
I’hydrodynamique. Grace aux couches limites maslipees des parois du tube, il est possible
d’utiliser un modeéle a deux couches pour résouémlilement prés des parois. En pratique
on va résoudre une sous couche laminaire pres des les reste de I'écoulement étant résolu
avec des modéeles turbulents (voire paragraphei4y. Surface est refroidie, on impose T =
300K pour la thermique, sinon, on impose une camdiaux limites "couplée” sur la paroi,
c'est-a-dire que le flux de chaleur se transmégiatiement au domaine solide de la paroi (qui
doit étre maillé) avec continuité de la températirans le cas des torches d’'analyse, le tube
extérieur de la torche est refroidi par convectiaturelle. On impose donc un flux de chaleur
sur la face externe de ce tube de la forme :

Qtubeexterieur = h(T _Tamb) II1.9

Avec h = 50W.nf.K™?, valeur typique pour la convection naturelle diais.

Lorsqu’on réalise un calcul sur une torche procédéc une charge de silicium, la
paroi inférieure du domaine représentant le siticiliquide est a température imposée
T=1680K.
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4. La turbulence

Les premiers modeles de plasmas inductifs supptsare écoulement laminaire. De
nombreux modeles couplés thermique/écoulement/timiucont été proposés sous cette
hypothése : [Boulos, 1980], [Mostaghimi, 1984, 198990]. La méme équipe a ensuite
évolué vers des modeéles de type pour décrire la turbulence dans les torche ICEBtude
par [El-Hage, 1989] montre que les deux régimesaliiement sont susceptibles d’apparaitre,
notamment sous I'effet de I'écoulement hélicoidabgisateur aussi appelé swirl. Les calculs
ont montré que la viscosité turbulente était dedfe de grandeur de la viscosité laminaire
dans la zone chaude de la torche. Celle-ci est Boninaire tandis que la zone froide pres des
parois devient turbulente sous l'effet du gradidatvitesse important imposé par le débit
plasmagene et des variations de viscosité averripdrature.

Cette approche a été conservée ici et le modéle RbI€t les lois de paroi ‘améliorées'
proposés par Fluent© ont été utilisés. On résoux @guations de transport supplémentaires
[Launder, 1974], 'une correspondant au taux delpcton d’énergie cinétique turbulerte
et l'autre a la dissipation de cette énergie :

(oK) , 9(prui) _ 0 oK
= a +G, +G, —pe-Y, II1. 10
ot 0x; OX; K”axj ARG
0(pe) Od(pey;) 0 o0& £ &2
+ = a +C,— (G, +C3G,)-C,p—-R III. 11
ot 6xi an eM an 1 K( K 3 b) 2P P &

Avec o eto, les nombres de Prandtl effectifs inverses relatifs quantitég ete, G¢ la
production d’énergie turbulente due aux gradiemtsvitesses, Gcelle due a la flottabilité.

Y wm représente les effets de compressibilité du fleides ¢sont des constantes. La viscosité
u tient compte de la viscosité turbulente loqalégrace a la théorie RNG ou ‘renormalisation
group', qui autorise des zones laminaires).

Pres des parois, le frottement calculé permet di@idéne épaisseur de sous couche
visqueuse. Pour les mailles situées dans la sawsheovisqueuse le modeéle dégénére en un
modele a une équation de transprto modifiée), et les lois de paroi dégéenerent €0 et
0k/0n=0 (y est la vitesse tangente). Si la premiére maillesiésé hors de cette sous couche
(c'est le cas dans le réacteur pour les torche®@é), la loi de paroi reste la loi logarithmique
habituelle (relation entre Bt T) et les conditions aux limites pour 10 etlil. 11 restent celles
du modéle-¢ standard [Launder, 1974].

Le modele de turbulence est relativement simplesniainflue peu sur la zone de
'écoulement qui nous intéresse le plus, celle es transferts radiatifs sont les plus
importants, c'est-a-dire la zone la plus chaudes dartorche. Nos calculs montrent que la
turbulence se développe majoritairement en amontirdkicteur Qwm/Viam = 10) et dans le
panache loin en aval de la zone de couplagg/¥iam = 50). Dans la partie chaude du plasma
au niveau de l'inducteur (a quelques millimetres parois), ce rapport est inférieur a 1. Nous
avons donc estimé que ce modéle décrivait suffisamirhien la turbulence étant donné le
domaine d’étude visé.
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5. L’électromagnétisme : le module Induc2D.

5.1. Description du module d’induction

Les phénomeénes d’induction dans le plasma peuuentdécrits par les équations de
Maxwell dans un milieu chargé amagnétique et nofarigable. On fait généralement
I'hypothese de la neutralité du plasma (le rayomadgphére de Debyal. 27, est trés faible)
qui s’applique a I'équationi. 12 et d'instantanéité de la propagation des chanmgadréue et
magneétique qui permet la simplification ide14.

=_ q _
HE=2-=0 IIL 12
0
0.B=0 III. 13
0xB __ aE_DxB_j 11 14
0 A — - '
Ho ot o
~. 0B
OxE=-—
3t III. 15

Le théoréme de Gauss magnétique1@) implique qu'il existe un potentiel vectedir
vérifiant :
B=0OxA III. 16

A n'est pas défini de maniére unique par I'équationé et on va utiliser la jauge de
Coulomb pour lever cette difficulté :

0.A=0 III. 17
En introduisant le potentiel vecteur dans I'équatie Faradayl. 12, on obtient :
= oA . III. 18
= E ¢

Les champs électrique et magnétique peuvent doexpsmer en fonction d'un
potentiel scalairedf) et du potentiel vected. On parle de formulation A-\ar le potentiel
scalaire® est souvent noté V (comme 'voltage') en électrardtgme, mais on risque des
confusions avec la vitesse.

La densité de courant s'exprime par la loi d'Ohmnstgcrit avec cette formulation:

5=a(E+GXB)=a(—i¢+GXI§—3—'?J III. 19

En injectant I'équatiomi. 19 danslil. 14 et en appliquant la jauge de Coulonb 17),
on obtient I'équation de l'induction en formulati®aV:
szoa(—iqnax(mx,&)—%—ﬂ III. 20

Le calcul du nombre de Reynolds magnétique montre bps effets convectifs
n'interviennent pas dans la distribution du changgnétique :
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R, = 4oouL = 4710 410°40.001= 21073 III. 21

Avec L la distance caractéristique de variatioBdet ¢ la conductivité électrique. On
peut alors négliger le termex (D x A) dansilil. 20.

Dans I'hypothése de systémes 2D et axisymétrignaggme harmonique, le phaseur
du potentiel vecteur n’a qu’'une composante sélogt est solution d'une équation purement
diffusive :

_ Ay 90 _ i
0__AAg+r_2—ﬂara—H—,uomAg II1. 22

Ou 09/rd8 est non nul seulement dans la bobine. Le chamgtrémagnétique est
résolu dans tout le domaine, y compris les solidéstilisation pratigue ce module
d’induction requiert également de prévoir un ladgenaine autour de I'inducteur ou les lignes
de champs doivent pouvoir se refermer. Le type deditions pour A (Neumann ou
Dirichlet) utilisées sur la frontiere extérieur@etérvient alors pratiqguement pas sur le champ
dans la bobine.

Les phénoménes d’induction sont couplés avec ltggnamique et avec la thermique.
Ainsi, un terme source de chauffage par effet Jesientroduit dans I'équation d’énergie :

JZ
Pi= III. 23

Des forces doivent également étre introduites dBéguation de quantité de

mouvement
F=JxB IIL. 24

Ce module de résolution a déja éteé utilisé parales@. [Delannoy, 2002] I'a développé
et utilisé pour simuler le chauffage et le brassdgysilicium liquide par induction.

Ce type d’approche de l'induction dans un fluidedwucteur a également été utilisé par
[Xue, 2002] pour des plasmas inductifs.

5.2. Conditions aux limites

En étendant le domaine de calcul a des régiongrges de l'inducteur, on peut
appliguer la condition aux limites de potentiel teec nul sur toutes les frontieres du
domaine :

Al+0,2)=0, Alr,200)=0 III. 25
a part 'axe de symétrie ou l'utilisation de I'aymnsétrie dans Fluent© impose :
a_A =0
ar III. 26

Toutes les parois internes du domaine sont traiédes une condition aux limites
couplée pour I'électromagnétisme, y compris l'inger lorsque celui-ci est maillé (Figure
[lI-5, droite). Lorsqu’on n'inclut pas l'injecteudans le domaine de calcul (Figure IlI-5,
gauche), on impose un potentiel vecteur nul spatai de I'injecteur.

La Figure 1ll-4 montre les champs de températureris avec les deux maillages
proposeés plus tét (Figure 111-3). Les parameétresrpes deux calculs sont P = 19600W, €)
80L/min, @ = 3.4L/min et Q= 2.9L/min.

45



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans ess

1.13e+04

l 1.08a+04 L’U
1.02e+04
9672403
9.126+03
8.56e+03
8.018+03
7.48e+03
8.918+03
6.368+03
5.816+03 3 =
5.26e+03
4.718403
4.16e+03
3.60e+03
3.058+03
2.50e+03
1.956+03
1.408+03
8.508+02
2.99e+02

Figure llI-4 : champs de température
calculés avec le modéle P1 sur une
torche de 40mm avec un injecteur
maillé (droite), et sans mailler
I'injecteur (gauche).

Les températures obtenues sont tres proches dadgle cas. La différence majeure
entre les deux calculs réside dans I'apparitionstabilités de cisaillement entre le plasma et
I'écoulement extérieur froid et dense lorsque éoipur n'est pas maillé. Ces instabilités
apparaissent parfois aussi dans les calculs ojedieur est maillé, ou dans les calculs a
injecteur arrondi et non-maillé, mais la configioatla plus stable est celle ou l'injecteur est
maillé et arrondi.

D’aprés nos calculs, les courants induits dangeliieur sont inférieurs de plusieurs
ordres de grandeurs a ceux que I'on observe dapiadena. Le fait de mailler I'injecteur, qui
permet d'obtenir précisément la distribution de @msrants dans l'injecteur, n'est donc pas
capital.
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Figure 11I-5 : potentiel vecteur une torche de 40mmavec un injecteur maillé (droite),
et sans mailler I'injecteur (gauche).
P = 19600W, Q = 80L/min, Q, = 3.4L/min et Qs = 2.9L/min.

Dans les simulations de torches d’analyse comnterdbe procédé, on ne décrit pas les
différentes spires de I'inducteur. La bobine estsidérée comme une nappe de courant. Cela
revient a négliger les effets d'inhomogénéité danch induits par les différentes spires.
Cependant, les travaux de [Xue, 2001] ont montrés lg prise en compte des différentes
spires de linducteur n’induisait pas de grandedifitations du champ par rapport a des
modeles plus simples.

En outre, dans le cas de la torche procédé, lasaliinduction est une fine couche a
courant imposeée, placée a lintérieur de la cageldrsur la hauteur de la bobine (Figure
l1I-5). La bobine réelle, placée a I'extérieur @edage froide, n'est donc pas modélisée. Ceci
implique que le couplage du champ sur la cage droidst pas prise en compte, de méme que
le profil de courants induits sur la paroi inted cette cage froide (on le suppose constant

47



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans besas

sur la hauteur de la bobine et nul ailleurs). Lenger inconvénient est éludé en travaillant a
puissance imposée (il s'agit de la puissance iedians le plasma). Pour tenir compte du
couplage dans la cage froide, on doit donc inctsteeffet dans le rendement de couplage.
Cette donnée n’est généralement pas disponiblenetdat se contenter d’évaluations
relativement imprécises. La connaissance du rendenhe couplage serait un paramétre
important pour 'amélioration de nos modeles.

Le profil des courants induits dans la cage fr@dgrésence de plasma, est également
une donnée difficile a obtenir. Un test a été s&aéin utilisant un profil de courant trapézoidal
(plutét que constant) sur une hauteur supériewrella de la bobine. Cette modification n’'a
pas influencé les résultats de maniere signifieativ

6. La chimie ou le probleme de la composition du pIl  asma

La modélisation des réactions chimique dans lenpdas’est pas le but de cette étude.
Pour simplifier ce probleme complexe, on a suppmséque les réactions chimiques
parviennent a atteindre un équilibre dans le plasteaqui n’est que partiellement le cas,
comme I'a montré [Pelletier, 2006].

Pour calculer les propriétés des plasmas d’argofaejon-oxygene, il est nécessaire de
connaitre la concentration des principales espgeesentes dans le plasma. Il s’agit de Ar et
Ar* dans les plasmas d’argon, auxquels s’ajoutent000 et O dans les plasmas contenant
également de I'oxygéne, et bien sOr des électibrssl assurant I'équilibre des charges.

Cet équilibre des charges est vérifié en tout pdinplasma dans I'hypothéese de I'ETL.
On peut se faire une idée plus précise de la jgBstde cette supposition en calculant la
longueur de Debye :

1/2
gokgT _| 8910721381072%10* y
2(16.10‘19) 15107

202N

Cette derniere étant tres petite devant les dimassidu plasma, I'hypothése de
neutralité en tout point du plasma est correcte.

On peut résoudre des équations de Saha)(pour obtenir les densités d'espéces
ionisées dans le plasma mais de maniere générake,utilisé un code dédié au calcul de la
composition et des propriétés de transport daypdthése de I'ETL. Il s’agit de T&Twinner,
développé au SPCTS par Pateyron et son équipeeyf®at 2005], [T&Twinner, 2006]). Ce
code détermine la composition et les propriétésrmbdynamiques du plasma par
minimisation de I'énergie libre de Gibbs. Les piéf@#s de transport sont, selon la méthode de
Chapman-Enskog, la conséquence en terme de flaxpétit écart a I'équilibre introduit dans
les équations intégro-différentielles de Boltzmdqguoi décrivent la fonction de distribution
des vitesses de chaque espece), et se déduisemtégmles de collisions entre chaque
couple d'especes en présence (le nombre de ceesaupit donc comme le carré du nombre
N d'especes). Ces intégrales de collisions n'épast systématiquement disponibles et
vérifiables, le code TT-Winner utilise une repréation simplifiee des interactions entre
particules distinctes basée sur un potentiel pdaqoe espéce (N potentiels a connaitre).
Différents potentiels sont implantés en fonctiors déonnées disponibles pour les ions
(potentiel coulombien ou tables), les neutres (paede Lennard-Jones, de Stockmayer, ou a
défaut sphere rigide) et pour les collisions étatirlourds [Pateyron, 2003].

La Figure lll-6et la Figure IlI-7 montrent les camtrations obtenues avec T&Twinner
pour I'argon pur et un mélange composé a 95% diael a 5% d’@molaire. Dans le cas du
mélange argon-£)les seules especes présentant une concentragioficative dans la plage
de température considérées sont Q,@, Ar et Ar'.
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Figure 111-6 : concentrations des différentes espéxs présentes dans un
plasma d’argon en fonction de la température, obtames avec T&Twinner.
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Figure 11I-7 : concentrations des différentes espéxs présentes dans un
plasma 95% Ar, 5% O, (molaire) obtenues avec T&Twinner en fonction de

la température.

Les propriétés de transport et thermodynamiques @egideux mélanges sont données
sur la Figure 111-8. On n’observe pas de différensgnificatives entre les deux mélanges,
sauf pour la conductivité thermique ou la dissémmatdu dioxygéne induit un pic aux
alentours de 4000K. Il faut noter que les propsé&té I'oxygene pur different notablement de
celles de l'argon mais un mélange a 5% d'@olaire a 300K semble se comporter

globalement comme de I'argon pur pour ces profgiété

49



Jean-Gaél Lacombe

1,00E+08 3,00E-04
1,00E+07 " 2,50E-04
/ 2,00E-04 TN
1,00E+06 / \
1,50E-04

Transferts radiatifs dans besas

1,00E+05

{/ 1,00E-04 /
5,00E-05 //

0,00E+00

N

——Ar 95% 02 5%

— = Ar
——Ar95% 02 5%

Enthalpie (J/kg)
Viscosité (kg/m/s)

1,00E+04

1,00E+03

0 5000 5000

10000 15000 0 10000 15000
température (K) température (K)

1,00E+04 /,, 1,00E+01
2 1,00E+02 % < — - Ar . .
S E —— Ar95% 02 5%
< 1,00E+00 ; ; I L 00E+00
] 75000 10000 15000/| & ~ ‘ ‘ ‘
& 1,00E-02 . E 5000 000 15000
=] / / £
3 . b
© 1,00E-04 7 £
2 Lo0E.05 /I' —--Ar fg 1,00E-01 A
g - /l- —— Ar95% 02 5% £

=}

2 1,00E-08 . 2
8 /l 5

1,00E-10 ! 1,00E-02

température (K) température (K)

Figure 111-8 : propriétés de transport des deux gazconsidérés : Ar et Ar90% 010% en fonction de
la température obtenues avec T&Twinner.

7. Les couplages radiatifs

Parmi les modeéles présentés au chapitre 2, plesienr été utilisés selon les cas
d’application. On présente ici leur couplage avex dutres modéles utilisés pour décrire le
plasma.

7.1. La méthode CEN

La méthode du CEN fournit le terme puits de I'égpratd’énergie en fonction de la
température de maniere directe. On tabule I'émiésiotalesy (W/sr) intégrée sur tout le
spectre, dans une base de données en fonctiortetaparature et de la composition du gaz et
de la dimension du plasma. Les variations de curaton avec la température doivent étre
prises en compte au moment de la réalisation dmda de données. Ce point sera détaillé
dans le chapitre suivant. Le terme puits résuktant

Pr=47EN (T)

Le couplage entre rayonnement et thermique est doact dans ce cas puisqu’on lit
simplement les termes de couplage dans un tab@eite méthode a été utilisée afin de
réaliser un calcul du rayonnement simplifié dans ¢@s ou on s’intéresse a d’autres
phénomeénes. La méthode du CEN, tres bien décrite ialittérature a également servi de
premiere base de validation des calculs faits descmnodeles plus complexes car elle permet
d’obtenir des valeurs correctes de la températans dn grand nombre de cas d’étude.

II1. 28
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7.2. Le modele DO

7.2.1. Utilisation du modele

Le modeéle DO cause des temps de calcul trop loogsqu’on veut traiter les
phénomenes d’émission/absorption dans un milieu gas, c'est-a-dire, lorsqu’on doit
discrétiser le spectre. Cependant, il utilise uiserdtisation des différentes directions de
propagation possibles (découpage destéradians en typiquement 32 directions discrétes)
décrit donc correctement la propagation des rayomsneux aux longueurs d'onde ou le
plasma est optiquement fin. Au contraire, le mod®&lequi est purement diffusif, est mieux
adapté aux milieux optiquement épais, ou la projp@agase fait par une succession
d'absorption et d'émission (isotrope) qui finisgeant perdre trace de la direction initiale.

Le modele DO, disponible dans Fluent, a été utiisgour décrire la propagation du
rayonnement aux longueurs d'onde pour lesquedlbsdiption est négligeable, dans le cas ou
les raies auto-absorbées sont, elles, décritde pandele P1.

L’idée est d'utiliser le modele DO a la seule fioltenir la répartition géométrique des
pertes radiatives directes (c'est-a-dire, sanssogdion partielle) dans I'enceinte considérée.
L'émission correspondant aux longueurs d’onde pesguelles le plasma est optiguement
mince est injectée de maniere isotrope comme teyooece dans le modele DO avec un
coefficient d’absorption nuli( 39).

7.2.2. Conditions aux limites

La méthode du CEN consiste a traiter le rayonnemamime un puits pour I'équation
d’énergie. La destination de ces pertes radiativest pas calculée, ce qui supprime le
probléeme des conditions aux limites. Cependantjtdisant un modéle DO pour un milieu
purement émetteur, on peut déterminer dans quadiess du réacteur vont se concentrer ces
pertes. En tenant compte de cette répartition,oitnatbrs se donner une condition aux limites
pour les parois, et leur émissivité devient un petae important pour calculer l'intensité
radiative dans le réacteur. Pour un modéle DO, issivité de la paroi détermine quelle
fraction de l'intensité radiative est absorbée @tlig fraction est réfléchie. La Figure 111-9
montre l'intensité radiative pour un plasma d'Arglimt le rayonnement est calcule par CEN
et propagé par le modele DO dans un réacteur dicption (P=9kW, Q = 94L/min, Q =
3.3L/min et Q = 1L/min) avec une cible de silicium liquide etupadeux jeux de valeur
d’émissivité des parois. Ces deux jeux de valeur pémissivité des parois sont donnés dans
le Tableau IlI-2. Pour certains matériaux du réaagtéa valeur de I'émissivité n’est pas
forcément bien connue (notamment pour le silicilquitie ou les tubes en quartz). On a alors
choisi des valeurs extrémes parmi celles qui sispodibles afin de mettre en évidence
I'effet des conditions aux limites. L’hypotheses aeps gris diffus pour les composants du
réacteur est de toute fagon discutable.
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Figure 111-9 : intensité radiative dans le réacteurde purification :
(a, gauche) pour une émissivité égale @dur les parois.
(b, droite) émissivités dearois adaptée a chaque matériau.

Tableau Il1-2 : émissivités utilisées pour les para dans les deux calculs de la Figure 11I-9. Les
données de la deuxieme colonne en été obtenues @toupant les valeurs publiées par différents
site commerciaux proposant des matériaux concus poles hautes températures.

1. 2. Figure 1ll-9a 3. Figure IlI-9b

4. Cible (Siliquide) 51 6. 0.15

7. Creuset (graphite) 8.1 9. 0.8

10. Déflecteur (silice) 111 12.0.1
13. Cage froide (cuivre oxydé) 14 15. 0.7
16. Injecteur (cuivre oxydé) 171 18. 0.7
19. Inducteur (cuivre oxydé) 201 21.0.7
22. Tube auxiliaire (quartz) 231 24.0.03

Ces figurent montrent bien l'importance des coodsgi aux limites dans la
détermination des flux radiatifs dans le réactelutilisation d'un modele CEN sans modele
DO revient a considérer toutes les parois commesparentes (puisque les pertes radiatives
sortent automatiquement du réacteur), ce qui peenar des erreurs. Par ailleurs, la présence
de la cible de silicium liquide a 1680K impose dait compte de son émissivité. En effet,
celle-ci rayonne plusieurs kW dans I'enceinte (R\W@6poure=0.2 et 14.3kW poug=1). Le
gaz n'étant pas absorbant pour notre modele DQe adtaleur va se répartir entre les
différentes parois du réacteur sans influencerctireent les champs de températures dans le
plasma.

Lorsqu’on représente les parois par un corps ooirgbtient des intensités radiatives
surestimeées pres de l'injecteur et du tube ausdlidde plus, l'intensité émise par la cible est
du méme ordre que celle émise par le plasma, ceseuble peu crédible. Les résultats
obtenus avec des émissivités adaptées pour leis panes semblent plus cohérents.
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Figure 111-10 : champ de température en fonction dd’émissivité des parois :
(a, gauche) € = 1 partout.
(b, droite) : £ adapté au matériau (Tableau lII-2).

Les conditions aux limites radiatives ne modifipat la température du gaz, puisque
celui-ci n‘absorbe pas le rayonnement incident ddete DO (I'absorption a déja été prise en
compte par le modele CEN lors de son calcul deid'gion). Les conditions aux limites ne
peuvent donc influencer que la température desigpgrumnd celle-ci n'est pas imposée. Les
parois refroidies du réacteur (injecteur, cagedioietc.) sont a température imposée et c’est
alors les flux absorbés qui dépendent de I'émisile la paroi.

Par exemple, le flux émis par le silicium est miggirement absorbé par les parois
refroidies du réacteur. Une part de cette puissaagennée et également absorbée par le
déflecteur qui atteint des températures de I'oae900K si I'on ne tient pas compte des
émissivités propres a chaque matériau (Figuredjl-1

A

C— )

7.3. Le modeéle P1 par bandes

C’est un modeéle spectral (ou par bandes), que agoss développé avec l'aide du
support Fluent (en standard, le modéle P1 de Fhiiest pas spectral). L’équatian 29 est
donc résolue pour chaque plage du spectre qu'sh d&inie :

0,96 ,,10 1 95

-— — —V=—x. (47B. -G,
0z 3k;0z" ror (3Ki or ) (478, - Gi) III. 29

Gi étant l'intensité radiative pour la bande i ducipe En pratique, l'utilisation du
logiciel commercial Fluent© et les temps de calicaposent une limite de 50 bandes. La
discrétisation du spectre de I'argon et de I'argaggene, qui sera décrite dans le chapitre
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suivant, a été faite dans le but de respecter cettrainte. La résolution de 'ETR sur ces
bandes renvoie ensuite le terme puits de I'équatiénergie lie au modele P1 :
Pr= Y-k (4B -G) III. 30
i bandes

L'utilisation de ce modeéle a pour but détudier plan profondeur les mécanismes
d’absorption qui sont mal pris en compte avec ldhode de I'émission nette. Ce modéle
permet également de ne pas utiliser de paramdirgasie comme le rayon plasma dans les
modeéles CEN. Le modéle P1 permet enfin de localeserpertes radiatives et les flux de
chaleur en paroi.

L’émissivité des parois est d'ailleurs susceptii jouer un réle important sur les
valeurs de G dans la torche. Les conditions aukdsrpour 'ETR cherchent a imposer au
modeéle P1 une intensité radiative sortant de laipagale a son émission propre augmentée
de la part réfléchie du rayonnement) :

I(r=r,,s)=1,(ry,,S) pour n.s>0 III. 31
rw désignant la position de la parai,la normale a cette paroi gtllintensité émise et
réfléchie par la paroi en, et selors.
Dans un modéle P1. 31 ne peut étre vérifiée que de maniére intégraié[/dodest,
2003] :

G+ 24 = 4j_ _1u(8)80dQ =43, III. 32
n.s>
Ou J,, est I'émittance de la paroi.
Par ailleurs, en considérant un bilan de fluxatiflsur un élément de surface de paroi
grise on obtient :
qrad = qemission+ qreflection - qirradiation =E+ pH -H IIL. 33
Avec H le flux incident et E le flux d'émissionoprre ; soit pour un corps gris émettant
de maniére diffuse
qrad = £Eb + (p _l)H IIL. 34
E, étant I'émittance d’'un corps noir a la températdre mur ete le coefficient
d’émission.
Par ailleurs, I'émittance J d’'un élément de surfgdse qui émet de maniére diffuse
est défini par :

J=¢E, + pH III. 35
Ce qui correspond a la réflexion et a 'émission.\@rifie que pour un corps nog=<1, p=0)
on a bieng= E,.
Il vient :
Qg =J—H III. 36

Notons que I'hypothése de surface grise émettantm@niere diffuse implique
également :
E=a=1-p III. 37
Qui lie les coefficients d’émission, d’absorptidrde réflexion de la surface.
On peut alors écrire :
Orag L—€) =B, —eH — &) +eH III. 38
&
- =—(E,-J)=qg.n III. 39
Orad 1—8( b ) q
Et relier les grandeurs au niveau de la paroi éagexpressions du modéle P1 comme
le montre [Modest, 2003]. Injectond.(32) dans I'équationiy. 39) :
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. 4¢ G gn E o IIl1. 40
44n=—(E - ———)=——4rn,, —-G-24.
q _g( b 4 2) _g( bw q )
__A-4dc+2¢ 1-¢ III. 41
q.n( () =41, -G
1-¢ £
o &
g.n =m (47, —G) II1. 42

€ étant toujours le coefficient d’émission de lagbat b, la fonction de Planck a la
température de la paroi. Notons que cette condiiar limites introduit un nouveau
parametre #lp, = W, dans le modéle, lequel est tabulé de la méme neagiez«, et B pour

les différents groupes de bandes spectrales.

Numériqguement, cette condition aux limites esttémicomme un terme source des
eéquations de diffusion de l'intensité radiativensldes mailles touchant les parois. Le flux
radiatif en paroi provenant de cette descriptidrcemposé du flux de chaleur apporté au mur
sous forme du gradient de G :

_ 1

G = " 0G,, III. 43

Auquel s’oppose le flux réémis par la par@linﬁ i (T -

[Eby, 1998] remarque que les conditions aux limitdlsient beaucoup sur I'exactitude
des résultats en étudiant un cas axisymétriqudluixecalculé peut changer d’'un facteur 2
selon la condition utilisée aux bornes du domaimar fes bandes spectrales de faible énergie.
Pour les bandes de plus haute énergie cette différest atténuée, ce qui limite tout de méme
linfluence des conditions aux limites sur le réaufinal.

On a appliqué les deux jeux d’émissivités des pgpaésentés dans le Tableau Il1l-2 au
modele P1 afin de mesurer l'influence des condstianx limites sur nos cas d’études. Des
résultats typigues sont donnés sur la Figure IlIMddifier les émissivités du mur ne modifie
pas le champ de température de maniere signifedkigure I11-10). Cela s’explique par le
fait que les intervalles spectraux concernés panddele P1 sont tres étroits et que les flux
émis par les parois sur cette gamme de longueurdd’sont faibles. Cela explique aussi
pourquoi le terme d’émission volumique (qui contienmajorité du spectre pour laquelle le
plasma est transparent) est bien plus sensible@ditions aux limites.

Au sein du modele P1, on observe une plus grantssié a I'émissivité des parois
pour les bandes peu absorbées (Figure IlI-11)ucest en accord avec les résultats de [Eby,
1998]. Considérer les parois comme des surfaceesaiiminue la valeur de lintensité
radiative calculée puisque la totalité du flux igit@nt les parois est absorbée. L’influence sur
les champs de température est minime. Aucune €ift& de température supérieure a 50K
n'a été observée entre les deux calculs de la Eigul 1.
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Figure 11-11 : comparaison des intensités radiaties en fonction de I'émissivité des parois pour deux
bandes du modeéles P1 (bande 1 peu absorbée et baddemodérément absorbée)

(a) : € = 1 partout.

(b) : £ adapté au matériau (Tableau III-2).

Les différents modeles présentés dans ce chagitregitent de décrire la physique d’'un
plasma thermique a pression atmosphérique. Ces lesogeésentent bien entendu des
limitations. La plus importante d’entre elles estl@ablement liée au rendement de couplage
dans le module d’'induction. Une meilleure connaissade la répartition de la puissance
Joule entre les difféerents éléments de la torckelemceinte et du plasma est nécessaire a
I'exploitation réellement quantitative du modéler Rilleurs, 'absence de données fiables sur
les émissivités des matériaux composant la pardiedeeinte limite la précision du calcul
des intensités radiatives dans le cas de la mé@ad#ie Pour le modéle P1, il faudrait en plus
lever I'hypothese de corps gris (et donc conndiémissivité spectrale de ces éléments),
notamment pour le silicium liquide qui rayonne gmande quantité d’énergie dans I'enceinte.

Les cas tests réalisés avec les différents mod&eayonnement montrent qu’on peut
tout de méme décrire qualitativement la thermiquepthsma et du réacteur. Les résultats
préliminaires présentés ici mettent en évidenceokastesse des différents modeéles et la
possibilité de coupler la thermique avec les ayttesomenes physiques. La précision de ces
résultats est largement conditionnée par les p¥tgwiradiatives utilisées (valeurs du CEN et
parameétrex; et B pour le modéle P1). Le chapitre suivant va doncric® comment on
obtient ces propriétés radiatives et discuter de lpertinence dans les chacune des
configurations étudiées (Ar pur, ArQO torche danalyse et torche procédé).
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Chapitre IV. Calcul des propriétés radiatives de I’  argon

On a vu au chapitre Il différentes méthodes deluéso de I'équation du transfert
radiatif (ETR). Chacune d’entre elles nécessite mrepriétés radiatives du gaz en chaque
point de maillage et éventuellement par bande sgdecfpour le modéle P1 par bande). Ces
propriétés s'obtiennent a partir de bases de densgectroscopiques en fonction de
parameétres locaux tels que la température et laposition du plasma. Par exemple, la
méthode du CEN utilise un terme de pertes radigtivaction de la température, il est donc
nécessaire d’intégrer le spectre d’émission duogemsidéré sur toutes les longueurs d’onde
pour chaque température rencontrée dans le miliserait trés colteux en temps de calcul de
réaliser cette intégration pour chaque maille, @agale itération pendant la simulation. Pour
contourner ce probleme, on utilise généralementldses de données pré-calculées dans
lesquelles on va lire les valeurs nécessaireslaulca

Cette démarche est schématisée sur la Figure Vvawd pour tous les modéles de
rayonnement présentés ici. Ce chapitre décrit dmmment on a généré les propriétés
radiatives pour les deux modéles utilisés au cdarka thése : la méthode CEN et le modele
P1 par bandes et pour les deux compositions cagsisi€Ar pur et Ar-@).

Base de données
Spectroscopique

Aula 91 E.Ia El; etc...

Calcul detrz (T). Calcul dex;(T) et
Bi(T) dans chaque
bande.

Résolution de
I'ETR/Utilisation
du terme source
pendant la
simulation.

Figure IV-1 : démarche d’introduction des propriétés radiatives du
plasma dans les simulations pour le CEN (gauche) ket modele P1
(droite).

Ces calculs de bases de données, eégalement appelpestés radiatives, dépendent
de la base de données spectroscopique utilisédgmgénérer. Différentes équipes ont publié
des données permettant ces calculs, une bonneesgndle différentes mesures de propriétés
spectroscopiques a été mise en ligne par le Natiostitute of Standard and Technol8gy
(NIST). Cette base de données a été choisie palétéamination des propriétés radiatives de
I'argon et de I'oxygéne.

Cette source de données spectroscopiques recefiseaf3itions radiatives lie-lié
pour I'argon neutre. Ce chiffre peut sembler faipée rapport au nombre de raies prises en

4 http://physics.nist.gov/PhysRefData/ASD/lines fdrml

59



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans besas

compte par certains auteurs, qui établissent liesiksadu CEN jusqu’a 30000K et considérent
des espéces plusieurs fois ionisées. [Gleizes,]®@3exemple, utilise 702 raies, pour les
calculs de CEN. Nos calculs prennent en compteeseaiit 'argon neutre mais reproduisent
bien les résultats de la littérature comme on leavplus loin (Figure IV-7), ce qui semble

justifier l'utilisation de la base de données d&Nlet de I'espece Ar seule.

Pour I'étude des plasmas d’argon-oxygene, on s&tdn plus des 430 raies d'Argon,
630 raies d'oxygéne atomique provenant du mémeNd8d. Les résultats des calculs de
concentrations avec T&Twinner (chapitre 1) montrgn’on peut se contenter de considérer
Ar et O pour le calcul des propriétés radiativess différence majeure avec un plasma d’argon
pur et la présence du continuum moléculaire a b@sspérature (<4000K) et la présence de
multiplets (parmi les 630 raies, la plupart sorffisamment proches en longueur d’onde pour
interagir du fait de leur élargissement), ce qumdede des adaptations des procédures
développées initialement pour I'argon pur.

Certaines précautions supplémentaires, liées diskociation de @ doivent étre
prises, notamment pour prendre en compte les impi@s variations de concentration avec la
température. La disparition d;Oau dessus de 4000K environ et I'absence d’oxygéne
atomique en dessous de cette température inflaegerhent sur les propriétés radiatives du
mélange.

La présence de multiplets introduit le problemecHavauchement des raies qui revét
une grande importance (les valeurs du CEN peuvent@ultipliées par 10 si on ne prend pas
en compte ce phénomeéne). Les détails sur la madeéteaiter le chevauchement des raies
ainsi que l'explication de I'importance de ce ph@éne seront donnés en annexe A. Pour
illustrer ceci, on montre sur la Figure IV-2 le fira’'un multiplet de I'oxygéne (O 395nm)
auquel se superpose une raie de I'argon (Ar 39%nt®nu par le calcul en tenant compte des
recouvrement ainsi que le profil mesuré sur unetdeshes du laboratoire. L'élargissement
instrumental devrait amener des profils plus éappur la mesure mais cet écart peut étre
expliqué par I'incertitude sur la mesure de la térafure.

1.20E-01 - Ar3947,51A ——03947A + Ar3947 A Calculavec | __ g0 00
' recouvrement (9800K) ’
—x— 03947A + Ar3947 A Mesure
1,00E-01 - 03947,48A (~9800K) + 50,00
S 8,00E-02 - 220394758 < a0
3 03947,29A o
= =
% 6,00E-02 - 7 + 30,00
o (O]
@ 1S
s 2
< 4,00E-02 - @ 20,00
£ k9]
kS £
2,00E-02 + - 10,00
0,00E+00 mmm SRR ‘ : 0,00
3,9465E-07 3,9470E-07 3,9475E-07 3,9480E-07 3,9485E-07
longueur d'onde (m)

Figure 1V-2 : profils calculés et mesurés du multipet O395nm superposé a la raie Ar395nm.
Calcul a 9800K et mesure a la méme température, anicertitude expérimentale pres (250K
environ).

La bonne correspondance des deux spectres morrke quobléme du recouvrement
peut étre décrit par la méthode détaillée en anAexe
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1.  Algorithme de calcul des profils de raie

Les théories utilisées pour calculer les profils deies de I'argon ont été présentées
dans le chapitre Il. Dans cette partie nous présens donc plutdt I'algorithme utilisé pour
calculer le terme de pertes radiatives a partine’nase de données spectroscopique et surtout
I'utilité de ces profils dans le cadre de la moshiion des flux radiatifs dans un plasma.

Boucle sur les raie

A

Boucle sur”
A
Lecture des donné
/ SpeCtrOSCOpiqueS
Coefficient glc;bal d’absorptic
4
KO (T) =22 py Py - B[ 8ufy_ oy Eu
u 8 ks T kT o] ksT
Elargissement Doppl Elargissement Sta
Alp M, She
Profil Doppler Elargissement Ve
Ao der Waal
l AMw, Shw
- - 3 Convolution des profils Profil Collisionne
Profi df ra — normalisation «—  AAc =DAw + Ahe
Kka (A,T) =K (T)P(A) T
v JP(ydA =1
0

Figure 1V-3 : algorithme de calcul des profils de aiesk(A, T).

La Figure IV-3 représente l'algorithme de calcus geofils de raie. Ces profils sont
utilisés soit pour le calcul du CEN en intégranités les transitions lié-lié sur le spectre soit
pour calculer les parametres du modéle P1.

Du point de vue des transferts radiatifs, la fordene raie et donc la répartition
énergétiques des photons issus d’'une transitiondpree grande importance pour les
transitions fortement absorbées (ou auto-absorbé&as)effet, méme si une raie est trés
absorbée a sa longueur centrale, il existe nécessant des longueurs d’onde qui ne sont pas
absorbées, on parle des ailes de la raie. PowiEsrésonnantes, définies par leur niveau bas
a OeV et dont la longueur d’onde centrale est syatiguement a I'équilibre radiatif, les ailes
de ces raies peuvent engendrer des transferts ithemsignificatifs. On ne peut donc pas
ignorer une transition parce que son coefficiergbdorption spectral est trés élevée a la
longueur d’onde centrale. Dans ce cas, la détetmmau profil de la raie est importante
pour décrire les transferts radiatifs.

Par ailleurs, la connaissance du coefficient spedtabsorption permet de simplifier
les calculs. On a dans un premier temps calculé#gs de raies a une seule température
(10000K), ce qui est proche des températures méadnadtendues dans un plasma d’argon ou
d’argon-oxygene comme ceux qui sont étudiés ici.viateur de ce coefficient spectral
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d’absorption au centre de la raie permet de détema priori si la raie va étre auto-absorbée
dans le plasma.

On peut illustrer cela en calculant le coefficidfémission nette spectraién pour
une raie résonnante de I'argon (Figure 1V-4):

ATE )\ =47 1 B o eXPEA,Ry) V.1

Sur la Figure V-4, on peut noter que le rayonnenaencentre de la raie est absorbé
sur des distances tres courtes (des que R0°m), et ne donne donc pas lieu & des pertes
radiatives pour un rayon plasma réaliste (Imm-quedgcm). En revanche, quelque soit le
rayzon plasma, on observe des pertes radiativesvaawndes ailes de la raie (cf. courbe=R
10°m).

De par la loi de Kirchhoffi( 14), plus le coefficient spectral d’absorption esveél,
plus I'émission est importante. Par conséquentrdies pour lesquelles I'auto-absorption est
significative jouent un réle important dans lesisferts radiatifs.

A linverse, la forme du profil de raie n’influe paur la valeur du CEN si le terme
d’absorption est négligeable. Donc si le coeffitigmectral d’absorption a la longueur d’onde
central est faible & 10000K (< quelqueg€)nrlors on peut se contenter du coefficient global
d’absorption k%, sur la Figure 1V-3) dans le calcul du CEN. Dans#s de I'argon, on a
trouvé entre 30 et 50 raies susceptibles d’étrégllament absorbées selon que I'on étudie
une torche d’analyse (Rplcm) ou une torche procédé,(R2cm). Le calcul du profil n’est
pas nécessaire pour les autres. Pour les trarsiibeorbées et dans le cas des mélanges
argon-oxygene, on a pris en compte le recouvremestraies, le cas échéant (voire annexe
A).

1,E+21 ——Rp=0m
E 1.E+19 —— Rp =1e-6m
z 1,E+18 Rp = 1e-2m
£ 1,E+17
= 1,E+16 1 --- Rp=2e-2m
O
Y 1,E+15 |
£ 1E+14 -
(&)
g 1,E+13 A
[ 4 | il
1,E+12 4 : — : e S ‘
1048,1 1048,15 1048,2 1048,25 1048,3 1048,35 10484
wavelength (A)

Figure 1V-4 : coefficient spectral d’émission nettede la raie Ar 104,8nm a
10000K

Le Tableau IV-1 montre les valeurs des élargissésnigpiques obtenus (cf. chapitre
II) pour quelques raies de I'argon a 10000K. Omaisi les raies les plus énergétiques, donc
celles qui sont auto-absorbées afin de donner migssode grandeurs.

On peut remarquer que les valeurs d’élargissenmrit\@isines pour I'ensemble des
raies intenses de I'argon, a I'exception des reéssnnantes qui sont bien moins perturbées
gue les autres. Le niveau fondamental de l'argan, e$t le niveau bas des transitions
résonnantes est trés difficile a perturber carbitate correspondante est beaucoup plus
proche du noyau que pour les états excités. Puibguedes niveaux est peu perturbé, la

distribution énergétique de ces transitions est ptroite.
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Tableau IV-1 : élargissements et coefficient speat d’absorption maximum pour les raies les plus
énergétiques de I'argon a 10000K.

Ao (nm) Kul(l)\o) ANp (Nnm) ANg (NM) Ahy (NM) AXs(nm) Al (nm)
(m?)

104,822 1,51E+07 5,93E-04 4,92E-10 3,91E-05 4,26E-05 8,17E-05

86,68 4,34E+06 4,90E-04 6,65E-05 8,59E-05 1,52E-04
87,6058 3,87E+06 4,96E-04 6,24E-05 9,03E-05 1,53E-04
106,666 3,71E+06 6,04E-04 1,25E-10 3,84E-05 4,39E-05 8,23E-05
87,9947 8,83E+05 4,98E-04 6,09E-05 2,26E-04 2,87E-04
86,9754 3,93E+05 4,92E-04 6,51E-05 2,10E-04 2,75E-04
811,531 5,15E+02 4,59E-03 2,05E-03 4,34E-03 6,39E-03

842,465 2,94E+02 4,77E-03 3,87E-07 1,74E-03 3,28E-03 5,02E-03
840,821 1,98E+02 4,76E-03 3,97E-07 2,16E-03 4,42E-03 6,58E-03

763,511 1,48E+02 4,32E-03 2,37E-03 8,03E-03 1,04E-02
810,369 1,36E+02 4,59E-03 2,22E-07 2,98E-03 4,44E-03 7,42E-03
794,818 9,18E+01 4,50E-03 2,76E-03 3,86E-03 6,63E-03
912,297 8,50E+01 5,16E-03 4,05E-03 1,25E-02 1,66E-02
801,479 6,08E+01 4,54E-03 2,51E-03 9,06E-03 1,16E-02

922,45 5,31E+01 5,22E-03 1,42E-07 2,11E-03 5,76E-03 7,88E-03
738,398 4,04E+01 4,18E-03 7,88E-08 1,78E-03 9,03E-03 1,08E-02
751,465 3,61E+01 4,25E-03 8,16E-08 3,05E-03 9,34E-03 1,24E-02
826,452 3,01E+01 4,68E-03 1,50E-07 3,31E-03 1,62E-02 1,95E-02
852,144 2,93E+01 4,82E-03 1,59E-07 3,44E-03 1,69E-02 2,04E-02
800,616 2,76E+01 4,53E-03 6,83E-08 1,77E-03 1,06E-02 1,24E-02
772,421 2,63E+01 4,37E-03 2,69E-03 1,21E-02 1,48E-02
965,779 2,34E+01 5,46E-03 1,16E-07 3,71E-03 1,59E-02 1,96E-02
750,387 2,28E+01 4,25E-03 8,97E-08 3,28E-03 1,42E-02 1,75E-02
706,722 2,01E+01 4,00E-03 2,18E-03 6,69E-03 8,87E-03
6965,43 1,86E+01 3,94E-02 0,00E+00 2,74E-02 6,48E-02 9,22E-02

2. Calcul de la contribution du continuum

2.1. Argon pur

Les théories permettant de décrire le fond contimuayonnement ont également été
présentées dans le chapitre Il. On a calculé |ficiemt spectral d’absorption du continuum
dans la méme gamme de température (300K a 12008K)l@ recombinaison radiative et le
Brehmstrahlung sur la plage de longueur d’ondeft®G 1000nm]. La photoionisation
correspond a la réaction inverse de la recombinaisadiative. L’absorption par
photodissociation est reliée a I'émission par rdoimiaison radiative via la loi de Kirchhoff
(1. 14).

La Figure IV-5 montre les valeurs de I'absorptidriemues pour ces deux phénomenes
a 10000K. On représente également l'intensité dgscaoir a 10000K car elle permet
d’obtenir I'émission correspondante. Aux longuediande inférieure a 100nm, le spectre de
recombinaison radiative présente une plus forterphisn (recombinaison radiative vers le
niveau fondamental). La valeur de I'absorption dunt;uum de l'argon dans I'UV n’est
cependant pas suffisante pour absorber les raigsesiaux mémes longueurs d’onde.
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L’émission dans le domaine UV est tres faible’an Isuppose la loi de Kirchhoff
valide. Le rayonnement de corps noir devient néglide dans I'UV lointain et les longueurs
d’'onde en deca de 100nm participent trés faibleraemttransferts radiatifs dans un plasma
d’argon pur. Pour cette raison, on a limité l'imagpn du spectre continu aux longueurs
d'onde supérieures a 100nm. On peut appliquer émenapproximation aux longueurs
d’'ondes supérieures a 1000nm, I'émission est digamar la fonction de Planck qui décroit
entre autre a cause de la faible énergie des phaams I'infra rouge.

0,016 5,E405
B E—— —= - —
% ’0’01 /\ /, \ A 3 E+o5§ o
= 0,008 | 4 N\ / \ oS 2E
£ 0,006 /SN \_~ 1 2E+05 5 5
£ 0,004 pd ;
2 0,002 N Mg% 1'E+05§
20,

0 i \/ T oe00

0,E+00 2,E+02 4,E+02 6,E+02 8,E+02 1,E+03
wavelength (nm)

total continuum absorption
radiative recombination
— - Brehmstrahlung

—x— Black body intensity

Figure 1V-5 : coefficient spectral d’absorption ducontinuum de I'argon a
10000K et fonction de Planck & la méme température.

L'ordre de grandeur du coefficient spectral d’alpson sur la plage de longueur
d’onde considérée reste inférieuk,;&0,1 mi*, ce qui correspond & des épaisseurs optiques de
I'ordre de 10° pour un plasma de taille centimétrique. Le fondtitm du rayonnement de
'argon ne va donc pas étre absorbant dans lekdsrétudiées ici, ce qui permet de simplifier
nettement les calculs. En effet, pour le calcul plepriétés radiatives, on n'a pas besoin de
tenir compte de 'augmentation d’absorption du rapgment des raies par le continuum. Le
rayonnement du continuum peut par contre étre bBBspar les raies mais les plages de
longueur d’onde concernée sont trés étroites atiggivité du continuum est faible, ce qui
permet de négliger ce phénomeéne. La faible absorpt la faible émission spectrale du
continuum permet de traiter le rayonnement des raide fond continu radiatif de maniere
indépendante.

Par ailleurs, on observe des maxima locaux pophddoionisation :

Arf+e” o Ar +hy V.2

L’ion se désexcite pour donner un atome neutre den®tat excité. Les maxima
locaux correspondent au fait que les ion$ e désexcitent préférentiellement vers certains
niveaux d’énergie de I'atome. La localisation de n&veaux excités « favorisés » est difficile
car la longueur d’onde exacte des maxima locauya&pu étre déterminée avec précision.

Les photons ainsi émis peuvent avoir une énergérgure a la difference d’énergie
entre l'ion et le niveau excité de I'atome a caded’énergie cinétique de I'électron incident
(collision inélastique).

2.2. Mélange argon-oxygene

Le fond continu de I'oxygene est plus intense cglaiae I'argon.
La valeur du coefficient spectral d’absorption étgplus élevée, I'émission
correspondante est significative sur une plus lgyame de longueur d’onde, comme on le
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voit sur la Figure IV-6. Cependant, I'épaisseurigqumt pour le continuum atomique de
'oxygéne reste nettement inférieur a 1 jusqu’anxi®mns de 100nm. Pour des longueurs
d'onde plus faibles le phénomene d’absorption déviees important. L'émission du
continuum atomique est faible en elle-méme (a calesé faible valeur de la fonction de
Planck), mais il faut se poser la question de babson des raies par ce fond continu.

Les raies résonantes de I'argon (Figure 1V-4) stamis la gamme de longueur d’onde
correspondant aux fortes valeurs du continuum ajoende I'oxygénexy~ 40 mi* pour 10%
d’'oxygéne atomique dans le mélange). Les ailesederaies sont donc susceptibles d’étre
partiellement absorbées par le fond continu deyt@xe. Dans le cas de l'argon pur, en
revanche, le fond continu n’est pas assez impoptamt causer I'absorption des ailes des raies
résonnantes. Le comportement radiatif du plasneasdongueurs d’onde peut donc dépendre
fortement de la prise en compte de phénomene.

Cependant, lors des calculs des CEN, tenir com@tiéabsorption des raies d’argon
et d’'oxygéne dans 'UV par le continuum atomiquemadifie la valeur totale du CEN que de
3% au plus, la méthode générale décrite ci-desseugnt pas compte de ce phénomene (il
sera par contre inclus dans les bases de donnéeedhle P1).

1,E+03

=

1,E+02

—--0lI
——Arl

1,E+01

1,E+00
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\
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1,E-03
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1,E-04 T T T T ]
0,E+00 4,E-07 8,E-07 1,E-06 2,E-06 2,E-06

longueur d'onde (m)

Figure 1V-6 : continuum atomique de I'argon et 'oxygéne a 10000K.

3. Calcul des coefficients d’émission nette

Pour calculer les valeurs du CEN, on a pris en denhkgs raies du spectre et le
continuum. Comme on l'a vu au paragraphe précédpni- V-5, la faible absorption du
continuum permet de la traiter séparément des raies

47EN :4]Elr\1ales + 47.E’(ilont|nuum V.3

Si I'épaisseur optique pour le continuum n’étai g&l, on ne pourrait pas écrire
'équationliv. 3 car les raies non absorbées de I'argon pourrétemtabsorbées par le fond

continu. De méme, une plus grande fraction du ragorent émis par les raies intenses serait
piégee.
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Une autre conséquence de la faible absorption dtincwm, dans le cadre de la
meéthode du CEN est que la contribution du contineunCEN total ne dépend pas du rayon
plasma choisi.

On a donc intégré sur les longueurs le spectraales puis celui du continuum pour

obtenir les termegzd® et4z°"MU™ | es pas de longueur d’onde sont de l'ordre dé 10

nm pour le spectre des raies et de l'ordre du digiede nm pour le continuum. Cette
différence provient des variations plus ou moinssues du coefficient spectral d’absorption
pour chacun des spectres. La Figure IV-7 montreCES obtenu pour I'argon pur avec
Ry,=1cm. On a représenté également les contributiessales et du continuum. Nos propres
calculs sont en bonne correspondance avec lesrsaleuCEN publiées par [Essoltani, 1994]
pour le méme rayon plasma. Les écarts avec laalittee peuvent provenir de la maniére de
prendre en compte l'effet Stark quand les pararmélee Griem ne sont pas connus, de la
maniére de prendre en compte le chevauchement ales ou de la base de données
spectroscopique de départ.
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1,0E+08 =
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2l m|
e 1,0E+06 / O
S O
S 1,0E+05 o ol -
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i 1,0E+04 . |
@ / O O continuum
1,0E+03 / ' |
1,0E+02 / ] A raies .
1,0E+01 / o = X =Essoltaniet. al. | —
1,0E+00 LS T T T T )
4000 6000 8000 10000 12000 14000
température (K)

Figure 1V-7 : coefficient d’émission nette de I'arg@n en fonction de T comparé aux
données de la littérature. La contribution des raise et du continuum est également
figurée.

On a réalisé des calculs de la méme maniére pounélange contenant 5% d’'O2 a
300 K et en tenant compte du chevauchement des daid’'oxygene comme décrit dans
'annexe A. Il n’a pas été possible de trouver dasuls similaires dans la littérature afin de
valider ces résultats.

On peut en revanche comparer les résultats obtpous de I'argon pur et de
'oxygéne purs aux résultats de la littérature.comparaison avec les résultats de [Essoltani,
1994] et [Naghizadeh, 1999] pour un rayon plasmasudonnée sur la Figure IV-8.

On peut noter (Figure IV-9) que les plasmas comtere I'oxygene rayonnent
beaucoup plus que les plasmas d’argon pur, et moéana basse température (en dessous de
8000K). Quelgues multiplets de l'oxygéne ont pue éidentifies comme cause de ce
phénomene. En effet, contrairement a I'argon et gax rares en général, les premiers
niveaux excité de 'oxygene sont bas en énergi¥ @te9eV contre 11,5eV pour I'argon) et
faciles a peupler méme a basse température. Ceauxivse désexcitent par rayonnement et
permettent donc au plasma de rayonner méme si @auvdaux radiatifs sont peuplés. Le
multiplet O 130nm illustre bien ce cas de figuteest lui-méme responsable d’'une grande
partie des pertes radiatives des plasmas A&-Basse température. Les données le concernant
sont fournies dans le Tableau IV-2. Un bon indicatée cette répartition des niveaux excités
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est donné par la fonction de partition Q(T). Q(Buwenviron un pour I'argon sur toute la
plage de température considérée dans cette émidey signifie qu’aucun niveau excité n’est
peuplé de maniere significative par rapport au aniviondamental. En revanche, la fonction
de partition de I'oxygéne vaut pres de 9 a 4000K.plupart des atomes d’oxygene sont
répartis entre les trois sous niveau d’énergieodiddmental (OeV, 0,0196eV et 0,0281eV).

Tableau IV-2 : données spectroscopiques du multipl®©130nm. A, est la probabilité de transition, E est
I'énergie et J le nombre quantique orbital.

Ao (NM) Au (s) E (eV) B (eV) J %
1302,168 3,41E+08 0 9,5213632 2 1
1304,858 2,03E+08 0,0196224 9,5213632 1 1
1306,029 6,76E+07 0,0281416 9,5213632 0 1
1,E+12 -
1,E+11 -
1,E+10 -
1,E+09 -
= 1,E+08 -
£ 1,E+07 -
£ 1,E+06 -
Z 1E+051 /7 e OpurRp=0
©1E+04¢ 47 o ArpurRp=0
1,E+03 1 7 _
16402 | 7 —— Naghizadeh O purRp =0
1,E+01 « — - - Essoltani ArpurRp=0
1,E+00 ‘ \ \ \ \
4000 6000 8000 10000 12000 14000
température (K)

Figure 1V-8 : comparaison des CEN pour I'argon puret 'oxygéne pur avec les
résultats de la littérature pour un rayon plasma nl
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Figure 1V-9 : coefficient d’émission nette d'un méange 95%Ar, 5% O, en volume
en fonction de T et pour différents rayons plasmal.es valeurs obtenues en argon
pur sont rappelées pour faciliter la comparaison.
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4, Regroupement des raies et génération des basesd e
données P1

Pour utiliser le modéle P1 par bandes, définilpao, on doit se donner sur chaque
intervalle i du spectre (chaque «bande ») un mefft d’absorptionk; en m" et un
coefficient d'émissiorkiB; en W.nm’sr>. A ces deux paramétres s'ajoute une troisiéme
grandeur qui permet d'imposer la condition aux tésiet qui correspond a I'’émission propre
W; des parois, en W.fy & la température,Tde la paroi, dans chaque bande.

Comme pour la méthode du CEN, on ne va pas calceergrandeurs en cours de
simulation, on a choisi de tabuler les 3 paramgirésédents pour chaque bande en fonction
de la température. On lira ensuite la valeur dearpetres dans les bases de données au cours
du calcul.

Pour des raisons de temps de calcul et d’outil migmeé, on s’est limité a 50 bandes
au maximum. On doit donc trouver un moyen de tramet le spectre de I'argon avec 50
intervalles spectraux. Ce paragraphe décrit dosiddehniques utilisées pour arriver a cette
simplification.

Pour simplifier la discrétisation spectrale, uristg est d’adapter les modéles au
comportement physique des photons a une longueadd’donnée. On se base donc sur les
cas limites qui ont été décrits au chapitre Il (fFegll-5).

4.1. T\<<1 : émission volumique

On a vu que I'épaisseur optique pour certainesiepaitt spectre (celles contenant
seulement le continuum ou des raies peu intenség)és faible. A ces longueurs d’onde le
phénomene d’absorption est négligeable et le ragment se comporte physiquement comme
une perte d’énergie volumique. On peut donc seetet de calculer le terme d’émission de
'ETR a ces longueurs d’onde que I'on injecte contarene puits de I'équation d’énergie.

L’émissivité pour ces épaisseurs optique est faildés recouvre de large plages de
longueurs d’onde (en fait la quasi totalité du sfEdcet on ne peut pas négliger I'émission
totale obtenue aprés intégration sur toutes leguiears d'onde.

Les longueurs d’onde pour lesquelles le plasmagtsjuement mince n’entrent pas
dans le modéle P1, ce qui permet de limiter laréisation du spectre pour le modéle P1 a de
courtes plages de longueur d'onde. En pratique owomsidéré I'absorption comme
négligeable pour, = k,L <0,1 dans les torches d'analyses (L = 1cm) et ppu<0,08 dans
les torches procédé (L = 2cm). Cette limite a &téef en remarquant que le termetrg(est
petit devant l'incertitude sur la probabilité dartsition et permet d’exclure suffisamment de
raies pour limiter le nombre de bandes du modela BQ

4.2. T\>>1 : équilibre radiatif

Par ailleurs, pour des absorptions tres fortepldema peut se comporter comme un
corps noir en équilibre radiatif. Il n'y a pas dartsfert de chaleur par rayonnement a ces
longueurs d’onde. Il n’est donc pas nécessairgaiteit les épaisseurs optiques tres élevées
pour décrire les transferts radiatifs dans un ptashermique. On a cherché a quantifier
I'épaisseur optique au-dela de laquelle les tratsfadiatifs deviennent négligeables. Pour
cela, on s’est donné un cas test de transfertatitsdi deux plaques distantes de 1cm avec un

68



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans besas

profil de température imposé entre les deux, vaigrce qu'on peut trouver dans une torche.
Le milieu est un gaz dont on impose le coefficigpéctral d’absorption. On ne résout que
'ETR dans le domaine.

Avec un modele P1 a une bande et un coefficigntonstant en fonction de la
température, on calcule l'intensité radiative densnilieu en fonction de la valeur choisie
pourk;. Ce cas test est représenté schématiquementBigule 1V-10. Les parois sont noires
et les bornes hautes et basses du domaine sosyrésries afin de se ramener a des plaques
infinies (variations selon x uniquement).

N 10000K AN

\ \
symétrie\\< T(X)=ax®2+bx+c s
N

N

AN

e=1 D

Bl AN

x=0 x=1cm

Fiaure IV -10: cas test de I'éauilibre radiatif pour le modéle R.
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Figure IV-11 : flux radiatif en fonction de k; dans un plasma d’argon
entre deux plaques avec température imposée dansnglieu.

La Figure IV-11 montre les flux radiatifs obtenustre les plagues en fonction du
coefficient spectral d’absorption choisi. Le flulest pas constant entre les deux plaques a
cause de la conduction dans le milieu et du caoefficde conduction qui varie avec la
température. La reconstruction du flux au centre mailles est par ailleurs responsable des
valeurs plus faibles observées pres des paroisflibedes plus importants correspondent a
une absorption de 100m-1, soit une épaisseur apégale a 1.

On résume par ailleurs la valeur maximum de ces éintre les deux plagues en
fonction onk; sur la Figure IV-12.
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Figure 1V-12 : flux radiatif maximum en fonction de K;.

A I'équilibre radiatif, les flux doivent étre nulsge cas test indique qu’on s’approche
de I'équilibre radiatif lorsque; devient grand : pour nos plagues distantes de leerifix
tombe & moins de 1% de sa valeur maximale quaF8D000NT. D’aprésii. 49, lorsque le
coefficient d’absorption tend vers I'infini, on a :

G, =478, IV. 4

On a voulu vérifier ce cas limite, on montre surFigure IV-13 les variations en
fonction dek; du terme sourcerR«; (478, - G;) .de I'ETR, qui est aussi le terme puits de
'équation d’énergie (chapitre IlI).
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Figure IV-13 : terme source radiatif entre les dewplaques en fonction de;.
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Comme pour les flux radiatifs, le terme sourcei@tttea valeur maximum pour= 1
(soit k;=100m" pour nos plaques distantes de 1cmk;#60000 ni', le terme source devient
pratiguement nul, ce qui montre que I'équilibreiasifl est atteint iy. 4). En affinant ces
estimations, on a finalement pris pour valeur ERiE25000nT & 10000K, soit une épaisseur
optiquet = 250 au dessus de laquelle on ne calcule plasdsfert radiatif. Seul le centre des
raies résonnantes de I'argon ou de I'oxygene estaroé par cette limite, ce qui correspond a
des plages spectrales relativement courtes.

Etant donné les variations d’absorption avec laptature, on peut supposer qu’une
plage de longueur ne donne pas lieu a des tramshattatifs que st > 250 quelque soit la
température. Pour I'argon, le niveau absorbeur rdess résonnantes (le fondamental) se
peuple quand la température diminug ¥rP/kgT), donc si I'équilibre radiatif est a 10000K,
il le sera d’autant plus a des températures plbsefa(Figure 1V-18, groupe 8).

On peut tenir le méme raisonnement pour les raesnnantes de I'oxygéne mais
seulement jusqu’a 4000K environ car I'oxygene atprai disparait trés rapidement en
dessous de cette température (Figure IV-22, gréugel’oxygéne).

Le fait de modifier cette limite ne change pas dmigre significative les longueurs
d’'onde a traiter puisque, varie trés rapidement dans ces zones du spectreevianche, la
gamme de coefficient d’absorption a traiter dang$lution de I'ETR change fortement avec
la limite choisie et cela influe directement suntanbre de bandes nécessaires pour décrire le
rayonnement, qui est la limite principale a I'g#tion du modele P1.

On a donc pu déterminer un ensemble de longueorgld’ qu’il n’est pas nécessaire
de traiter avec le modéle P1 par bandes. Un dégeugchématique pour la raie Ar 104,8nm
est donné sur la Figure IV-14.

1,E+08

Emission Emission
1,E+07 qvolumgiue /\ volumgiue
1,E+06 P1

1,E+05

1,E+04 -

1,E+03

1,E+02 - Equilibre

radiatif 1=0,1

1,E+01

1,E+00 -

coefficient spectral d'absorption (m-1)

1,E'01 T T T T T T !

104,805 104,81 104,815 104,82 104,825 104,83 104,835 104,84
longueur d'onde (nm)

Figure IV-14 : traitement de la raie Ar 104,8nm ave les différents modéles de rayonnement en
fonction de la valeur dek, a 10000K pour une torche d'analyse (L=1cm).

Ce découpage permet de limiter 'utilisation du ledP1 et donc la discrétisation du
spectre aux seules longueurs d’'onde ou I'absormstrsignificative (Figure 1V-14) et ou on
n'atteint pas I'équilibre radiatif. D’aprés les cals de profils de raies faits avec I'algorithme
de la Figure IV-3, quelques dizaines de raies duieére traitées avec le modéle P1 pour un
plasma d’argon pur de quelques centimétres de tiameé
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Etant données les trés grandes variations,gmur ces raies (de 10 & 25000)une
discrétisation fine de ces raies, ou ailes de rdiesmanderait beaucoup plus que 50 intervalles
de longueur d’onde. Il faut donc réduire encorpriebleme.

4.3. T=1 : regroupement des raies pour le modéle P1

On cherche donc a discrétiser les plages du speetfargon correspond a quelques
dizaines de raies présentant des valeurx,dentre 10 et 25000m-1 avec 50 inconnues
spectrales. Pour ce faire, on a développé une méttle regroupement multicritéres, sur la
base d'une méthode proposée par [Modest, 2003]desuplasmas isothermes (dans ce cas, le
seul parameétre est le coefficient d'absorptiontarigérature considéréee).

[Modest, 2003] remarque que si deux plages de lkumgu d’onde différentes
présentant la méme valeur gg (c'est-a-direx; dansil. 49), on peut les rassembler au sein
d'un seul intervalle spectral (et donc une seuleaégn de type P1) en sommant les
parametrex;B; et W sur ces deux intervalles. La Figure IV-15 montresgchéma de cette
méthode de regroupement appliguée a une zone ylamé du spectre. Pour une valeur
donnée de I'absorption comprise erretk; + dk, notée dksur la Figure IV-15, on constate
que plusieurs intervalles spectraux (8 sur la FEigW-15) notés {d;} correspondent. Sans
pratiquer de regroupements, on aurait alors a desdiequation du modéle P1 8 fois pour
cette seule valeur de.
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Figure IV-15 : illustration de la méthode de regrogpement des intervalles spectraux proposée par
Modest pour le multiplet O 94nm dans un milieu isdterme.

Dans un plasma isotherms, est constant dans tout le domaine et on peut désou

'ETR sur {dA;} avec une seule équation du modéle P1 de parasitrd;'B;’ et W’ tels
que :
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Aj+
> [xyda
w104 IV.5
YW -4,
0]

Aj+
KiBi=Y [k,;B,d IV. 6

i) 21—

A+
W =277y [B,dA V. 7

i) A-

Ou bande i contient donc un nombre j(i) d’interealspectraux (les Ag}) variable en
fonction du nombre d’intervalles correspondant.roteA;. etA;: les bornes de ces intervalles
spectraux {d;}.

Cette méthode permet de réduire de maniere trésrienge le nombre d’équations du
modeéle P1 a résoudre. Cependant, les plasmas ®tadiee sont pas isothermes et on ne peut
regrouper les intervalles du spectre que si lefioperft spectral d’absorption est identique
dans tout le domaine, c'est-a-dire quelque sadtrtgpérature.

On a donc recherché les critéres permettant diadlirque deux intervalles du spectre
ont le méme coefficient spectral d’absorption ptourtes les valeurs de T considérée ici.

Soient deux transitions radiatives lié-lié 1 ete2adefficient spectral d’absorptien,
etKy2. Supposons que ces deux raies aient la méme #@bsosideur longueur d’'onde centrale
a une température;@onnée :

Ky01(T0) = K0, (TO) V.8

On a par ailleurs, d'aprési4 etil. 19 :
4

K,(T) =;Lmﬁmnu e -1)P(A,T) IV.9

Avec B = 1/(ksT). Or, a I'ETL, la densité ,ndu niveau haut suit la distribution de

Boltzmann (. 8) :
4

A Po, - -
x (T) =0 09u  o=AEu(oA(E-ED) _q)\p AT IV. 10
2(T) Py A KTQT) ( )P(A,T)

Exprimons le coefficient spectral d’absorption ¢) en fonction dex,,(T O).
TQ(M,) PAT) e -e™
TQ(T) P(/]O'To) e PR — g FOR
Il résulte trois conditions suffisantes permettdiet déterminer si I'on peut traiter

différentes raies d'un méme élément (pour simplifeeterme T.Q(T)) a l'aide des mémes
éguations du modéle P1 :

K,(T)=k,(T,) V. 11

KAOl(TO) = K/]OQ(TO) V. 12
P.(A,T) =P, (4,,T) V. 13

g Bl _ g-fEul o FEI2 _ o fEu2
= IV. 14

g FOEIL _ o-BOEWL ~ o-BOEI2 _ o—fi0Eu2

Ces trois critéres ont été appliqués a 29 raidsdgon susceptibles d’étre absorbées
dans une torche d’analyse. Les résultats sont iéseans le Tableau IV-3. Les groupes de
raies sont principalement définis a partir du pesmairitere. Il est relativement rare que des
raies satisfaisant I'équation. 12 ne vérifient pas les deux autres critéres.

Ainsi, le dernier critére représent®.(14) les populations relatives des niveaux hauts
et bas des deux transitions. En supposant queplalai®on des niveaux excités correspond a
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une distribution de Boltzmann, cela revient a dwe les deux niveaux des deux raies doivent
étre proches en énergie. En pratique, I'applicatience critéere ne permet de discriminer
gue les raies résonnantes des autres. En effenil@au bas étant le fondamental, ce sont les
seules transitions dont le niveau absorbeur a wpailation qui varie faiblement avec la
température.

Le second critérel\. 13), qui porte sur les profils des raies, indique qlezx
transitions qui ne sont pas perturbées de la méameene par les charges dans le plasma ne
peuvent pas étre traitées simultanément. Les pradnt définis par les phénomeénes
d’élargissement Doppler et collisionnels. Le pramast le méme pour deux raies si la
différence d’énergie entre les niveaux haut et éstsa peu prés la méme pour les deux
transitions:

Dy = A, 2KTIn2 Iv. 15
mc

IV. 16
et AO :L
E, - E

Pour ce qui est de I'élargissement collisionnelaoru qu’il traduisait la perturbation
des orbitales de la transition, et notamment ltaibihaute (correspondant a I'énergig fgar
les charges du plasma (libres ou celles des nuglgesoniques des atomes). On peut donc
obtenir des élargissements collisionnels proches geux transitions si leur niveau supérieur
ont des énergies voisines.

Globalement, on observera des profils similairas @izux raies si leurs niveaux hauts
sont proches et si leurs niveaux bas sont prodbhegratique, il est rare de devoir séparer
deux raies a cause de leurs profils.
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Tableau IV-3 : Données spectroscopiques des transitions absorbéesl’'argon. On
montre aussi les groupes de raies mis en évidencar fes critéres (IV. 12, IV. 13,

IV. 14).
Numéro du
groupe A(m)  Au(sh  E(eV) Ei(eV)  K(10000K)
1 1327,264 1,50E+07 13,302 14,236 1,14E+01

1350,419 1,10E+07 13,095 14,013 1,36E+01
1248,766 1,10E+07 13,076 14,068 1,41E+01

2 772,376 5,18E+06 11,548 13,153 1,81E+01
696,543 6,39E+06 11,548 13,328 1,86E+01

706,7217 3,80E+06 11,548 13,302 2,01E+01
750,3868 4,45E+07 11,828 13,480 2,28E+01
965,7786 5,43E+06 11,624 12,907 2,34E+01
772,4207 1,17E+07 11,723 13,328 2,63E+01
800,6156 4,90E+06 11,624 13,172 2,76E+01
852,1441 1,39E+07 11,828 13,283 2,93E+01

3 826,4521 1,53E+07 11,828 13,328 3,01E+01
751,4651 4,02E+07 11,624 13,273 3,61E+01

738,398 8,47E+06 11,624 13,302 4,04E+01

922,4498 5,03E+06 11,828 13,172 5,31E+01

4 801,4785 9,28E+06 11,548 13,095 6,08E+01
912,2967 1,89E+07 11,548 12,907 8,50E+01
794,8176 1,86E+07 11,723 13,283 9,18E+01

5 810,3692 2,50E+07 11,624 13,153 1,36E+02
763,5105 2,45E+07 11,548 13,172 1,48E+02
840,8209 2,23E+07 11,828 13,302 1,98E+02
842,4647 2,15E+07 11,624 13,095 2,94E+02
811,5311 3,31E+07 11,548 13,076 5,15E+02
8 86,9754  3,50E+07 0,000 14,255 3,93E+05
87,9947  7,70E+07 0,000 14,090 8,83E+05

106,666 1,19E+08 0,000 11,624 3,71E+06

87,6058 2,70E+08 0,000 14,153 3,87E+06

86,68 3,13E+08 0,000 14,304 4,34E+06

104,822  5,10E+08 0,000 11,828 1,51E+07

~N (O3

Pour constituer des groupes de raies a partir slérais critéres, on doit se donner une
certaine marge d’erreur, faute de quoi on ne popeigaréduire le probléme. Plus cette marge
est importante, plus les groupes de raies contendte transitions et moins les valeurs des
parametrex;, W; et kiB; seront précises. On va donc faire un compromisedatprécision
des bases de données et le nombre d'intervallestrapr qu’on veut introduire dans le
modele P1.

Comme on le voit dans le Tableau V-3, les 29 rdm$argon traitées avec le modeéle
P1 ont été réduites a 8 groupes. On se raménecasunu 8 groupes de raies doivent étre
discrétisées en longueur d’onde ce qui permet deud¥e le modele P1 sur environ 40
bandes. Chaque bande correspond alors a différeatsalles du spectre comme représente
sur la Figure 1V-15.

La marge d’erreur pour obtenir une telle réductesh de 20%, c'est-a-dire que les
valeurs du coefficient spectral d’absorption somtprises dans intervalle correspondant la
valeur moyenne +/-20% (Figure 1V-16). En se donnarg marge d’erreur plus faible, on ne
pourrait réduire le probléme dans la limite de Bt@rivalles spectraux qu’on s’est fixée. De
plus, la valeur de 20% est du méme ordre que Fiitade sur le calcul du coefficient spectral
d’absorption. Les probabilités de transition dedian fournies dans la différente base de
données du NIST sont connues a +/-25% pour la flules raiesk, étant proportionnel a
Ay, l'erreur relative suk, ne peut pas étre inférieure a celle syr A
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La Figure IV-16 montre la valeur du coefficient losarption maximum en fonction de
la température pour chacune des trois transitiangrdupe 4 (Tableau IV-3). La valeur
moyenne pour le groupe avec une marge d’erreud@e\2est aussi représentée.

Les valeurs d&)o restent bien groupées autour de la moyenne maeonconstater
gue I'évolution de) avec la température n'est pas exactement la méonetqutes les raies.
Dans la plage de température « utile » du pointugedes transferts radiatifs pour les torches
inductives ([6000K, 11000K]), ces écarts sont safinment faibles a priori puisque toutes les
valeurs dekyo pour le groupe sont comprises dans lincertituée28% imposée par les
probabilités de transition.

1000 ﬁ%

c

2100

&

o

7]

g /ﬁ/

= 10

s * kmax Ar 912nm

Q E O kmax Ar 801nm

a

a1 = A kmax Ar 794nm

=

:3 —k moyen

=

30,1

© 6000 7000 8000 9000 10000 11000 12000 13000 14000
température (K)

Figure 1V-16 : absorption maximum pour les transitions Ar 912nm, Ar 814nm et Ar 794nm en
fonction de la température et valeur moyenne dg,o.

Afin d'illustrer ce regroupement plus précisément,a représenté sur la Figure IV-17
les profils de ces trois raies a deux températures.
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Figure 1V-17 : profils des raies Ar 912nm, Ar 814nmet Ar
794nm & 9000K et 10000K.

On va donc traiter les trois raies du groupe 4yfdV-17) comme une seule. On a
ensuite affecté 3 bandes a ce groupe de raieslgmualculs de torche d’analyse, c'est-a-dire
trois équations de type P1. Pour définir ces tbaisdes, on se place a une température de
référence (ici 10000K) et on a fixe I'ensemble detervalles spectraux correspondant a
chaque bande. On calcule ensuite les paramétresodale P1 a partir des différentes zones
spectrales affectées a chaque bande en fonctitantempérature.

On a choisi de définir ces zones du spectre arpdetivaleurs fixes du coefficient
spectral d’absorption (leskdsur la Figure 1V-15) comme on peut le voir dansT&bleau
IV-4.

Tableau IV-4 : Définition de 3 bandes du modele P1 a partir des pfils des raies du groupe 4 a
10000K pour une torche d’'analyse.
Groupe de raies & numéro Valeur des bornes de la  Nombre d’intervalles

de bande bande a 10000K spectraux par raie dans la
bande
Gpe4/bandel [10th 30mi'] 2
Gpe4/bande?2 [30ih 60m’] 2
Gpe4/bande3 >60th 1

Aucune bande, pour aucun groupe, n'est définidessous de 10 10000K dans
une torche d’analyse et de 4ra 10000K dans une torche procédé. C’est la ligitelessous
de laguelle on se rameéne a une émission volumique.

Pour chaque groupe de raies, une bande est dévddupartie centrale des raies (sauf
le groupe des raies résonnantes car leur partieaterst a I'équilibre radiatif). Les équations
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IV. 5, 1V. 6 etlv. 7 incluent une pondération afin de lisser les éadats coefficients spectraux
d’absorption des différentes raies du groupe.
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Figure 1V-18 : Plages du spectre intégrées dans ldgférentes bandes du modéle P1 pour le groupe 4.

Cette procédure est répétée pour chaque groupeaiete avec un nombre de bandes
pour chaque groupe qui dépend de la plage d’absorpbuverte par les raies du groupe. Le
nombre de bande par groupe est résumé dans le aliale5. Le groupe des raies
résonnantes atteignant des absorptions de 2560@m grand nombre de bandes est
nécessaire pour le décrire.

Tableau IV-5 : nombre de bande pour chaque groupealraie du modéle P1 dans une torche d’analyse
(argon pur).

N° du groupe 1 2 3 4 5 6 7 8
Nombre de bandes 1 2 2 3 3 4 5 13

Le nombre de raies a traiter par cette procéduperde de la taille de la torche
considérée. Cette procédure sera donc répétée ghaugue géométrie considérée (torche
d’analyse, torche procédé ou torche décrite daligdeature).

La Figure IV-19 montre la valeur de en fonction de la température pour quelques bandes
définies pour I'argon dans le cas d’'une torche algge (R = 13mm). On reconnait les bandes

issues du groupe de raies résonnantes a leurdbsrption a basse température (groupe8

dans le Tableau IV-3).
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Figure 1V-19 : paramétre K; en fonction de T pour quelques bandes du modéle B&finies dans un
plasma d’argon pur.

Etant donné que les flux et les termes sourcesabtidrs des tests correspondaient a
des épaisseurs optiques proches de 1, on a déeid&détiser plus finement les zones du
spectre avec des coefficients spectraux d’abserpdie I'ordre de 100th Cela explique
qu’on ait des bandes recouvrant de large gammésatption (ex : gpe8 [10000m15000m
1). Ces bandes sont celles qui participent le maingansfert radiatifs.

4.4, Bandes du modéle P1 pour le mélange argon-oxyg éne

4.4.1. Spectre UV d’'un mélange 95%Ar, 5%QG molaire

On a déja vu pour le continuum atomique (Figure6)\Mgue la présence d’oxygéne
dans le plasma modifie la structure du spectre ddis Aux basses températures (<4000K),
il existe en plus des transitions libre-libre dirdi-lié dues a la présence de @ans le
mélange. Etant donné que le dioxygéne disparait lesuplus hautes températures, seul le
probleme de l'absorption par les transitions mdiices se pose. [Naghizadeh, 1999] a
calculé les valeurs du coefficient spectral d’apson pour le continuum moléculaire de €&
pour les transitions lié-lié. Le calcul précis guestre de ce type de transitions fait appel aux
orbitales moléculaires et est tres complexe. Paciste simplicité, on a choisi de réutiliser les
résultats publiés par [Naghizadeh, 1999]. La Figut@0 représente le coefficient spectral
d’absorption de @en fonction de la longueur d’onde et pour difféesntempératures. Les
transitions lié-lié de @ont été négligées mais les travaux de [Naghizati@d9] montrent
gue leur émissivité est faible par rapport auxditaons lié-lié considérées ici. Etant donné la
complexité du spectre moléculaire, il est difficd&@valuer la possibilité de I‘absorption de
raies atomiques par ces transitions moléculaires etnégligé cette possibilité.
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Figure IV-20 : coefficient spectral d’absorption ducontinuum moléculaire d’O, en fonction de la
longueur d’'onde et de la température.

Les données sur le continuum moléculaire ont él#igms pour une température de
300K. Afin de prendre en compte les variations pecre moléculaire avec la température
sans entrer dans les détails des transitions nlalées, on a utilisé I'approximation proposée
par [Cressault, 2001] :

Kmol (A, T) =0 (A)no,(T) IvV. 17

On obtient les sections efficace d’absorption detqis par le spectre moléculaire a

partir des valeurs a 300K. L'absorption a une temajpe donnée s’obtient alors comme suit :
Kmol (A,T) = Kmol (/] 300()%

Dans le cas de mélanges argon-oxygéene, le speotéeuhaire joue un réle similaire
au continuum atomique, on observe une forte absorpins le domaine UV (Figure 1V-20).
Dans la zone UV, le continuum moléculaire va absodux basses températures et pour les
longueurs d’'onde <180nm. Le continuum atomique digsa des températures plus élevées et
pour des longueurs d’onde <100nm.

La plupart des transitions résonnantes de I'oxydgoesont des multiplets) vont étre
absorbées, ainsi que toutes les transitions réatemde I'argon. La superposition de tous ces
phénomenes radiatifs donne un spectre tres compulars la zone UV pour les plasmas
argon-oxygene. Il semble tres difficile de décriette zone du spectre avec les méthodes
exposees pour le modéle P1 sans dépasser la 8@ bandes. On doit donc simplifier le
probléme.

Pour cela on a choisi de traiter I'ensemble du tspddV avec une seule bande en
utilisant la méthode du CMAII(51, [Gleizes, 1997], [Cressault 2001] ou par une moge
classique :

V.18
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A2 . .
J’(K/?ontmuum_'_/(;ales)d/] V. 19

P A
< >/11—/12 /]2 _/11
On a donc moyenné le coefficient spectral d’absompsur la zone [60nm, 180nm].
Cette derniere contient donc le spectre molécuttidg, la partie tres absorbée du continuum
atomique de l'oxygene et les transitions résonmadeel'argon et de I'oxygéne se situant a
des longueurs d’onde inférieures a 180nm (les demredncernant ces transitions sont
regroupées dans le Tableau IV-6).
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Tableau IV-6 : transitions absorbées par le continum UV dans un
mélange Ar95%, G,5% en volume.

Wavelength element  Aki Ei Ek Ji Jk
(nm) s-1 (eV) (eV)

92,495 o 7,22E+06 0 13,40443 2 3
92,495 o 1,81E+06 0 13,40443 2 2
92,495 (0] 2,01E+05 0 13,40443 2 1
92,6306 (0] 5,39E+06 0,0196224 13,40443 1 2
92,6306 o 3,00E+06 0,0196224 13,40443 1 1
92,6896 o 3,99E+06 0,0281416 13,40443 0 1
92,9517 (0] 1,06E+07 0 13,3385635 2 3
92,9517 (¢] 2,66E+06 0 13,3385635 2 2
92,9517 o 2,96E+05 0 13,3385635 2 1
93,0257 o 6,90E+06 0 13,3279563 2 1
93,0886 (¢] 7,95E+06 0,0196224 13,3385635 1 2
93,0886 (¢] 4,42E+06 0,0196224 13,3385635 1 1
93,1482 o 5,88E+06 0,0281416 13,3385635 0 1
93,1628 o 4,12E+06 0,0196224 13,3279563 1 1
93,2225 (¢] 1,37E+06 0,0281416 13,3279563 0 1
93,6629 (¢] 1,66E+07 0 13,2372717 2 3
93,6629 o 4,15E+06 0 13,2372717 2 2
93,6629 o 4,61E+05 0 13,2372717 2 1
93,7841 (¢] 1,11E+07 0 13,2201781 2 1
93,802 (0] 1,24E+07 0,0196224 13,2372717 1 2
93,802 o 6,88E+06 0,0196224 13,2372717 1 1
93,8625 o 9,16E+06 0,0281416 13,2372717 0 1
93,9235 o 6,63E+06 0,0196224 13,2201781 1 1
93,9841 (¢] 2,21E+06 0,0281416 13,2201781 0 1
94,8686 o 7,02E+06 0 13,0690505 2 2
94,8686 o 7,80E+05 0 13,0690505 2 1
94,8686 (0] 2,81E+07 0 13,0690505 2 3
95,0112 (0] 2,10E+07 0,0196224 13,0690505 1 2
95,0112 o 1,16E+07 0,0196224 13,0690505 1 1
95,0733 o 1,55E+07 0,0281416 13,0690505 0 1
95,0885 (0] 1,94E+07 0 13,0388262 2 1
95,2318 (0] 1,16E+07 0,0196224 13,0388262 1 1
95,2941 o 3,85E+06 0,0281416 13,0388262 0 1
97,1737 o 1,62E+06 0 12,7590257 2 1
97,1738 (0] 1,46E+07 0 12,75902 2 2
97,1738 (0] 5,85E+07 0 12,7590115 2 3
97,3234 o 4,37E+07 0,0196224 12,75902 1 2
97,3234 o 2,42E+07 0,0196224 12,7590257 1 1
97,3885 (0] 3,23E+07 0,0281416 12,7590257 0 1
97,407 (0] 1,10E+05 0 12,7284682 2 2
97,5574 o 2,22E+04 0,0196224 12,7284682 1 2
97,6448 o 3,86E+07 0 12,6974683 2 1
97,7959 (0] 2,30E+07 0,0196224 12,6974683 1 1
97,8617 (0] 7,66E+06 0,0281416 12,6974683 0 1
98,8578 o 6,47E+06 0 12,5416731 2 1
98,8655 o 5,77E+07 0 12,5406941 2 2
98,8773 (¢] 2,26E+08 0 12,5391916 2 3
99,0127 (¢] 9,47E+07 0,0196224 12,5416731 1 1
99,0204 o 1,68E+08 0,0196224 12,5406941 1 2
99,0801 o 1,25E+08 0,0281416 12,5416731 0 1
102,5762 (¢] 7,66E+07 0 12,087037 2 3
102,5763 (¢] 1,91E+07 0 12,087026 2 2
102,5763 o 2,11E+06 0 12,087018 2 1
102,7431 o 3,17E+07 0,0196224 12,087018 1 1
102,7431 (0] 5,71E+07 0,0196224 12,087026 1 2
102,8157 (0] 4,22E+07 0,0281416 12,087018 0 1
103,923 o 9,43E+07 0 11,930385 2 1
104,0943 o 5,64E+07 0,0196224 11,930385 1 1
104,1688 (¢] 1,88E+07 0,0281416 11,930385 0 1
117,2504 (¢] 4,98E+04 1,967364 12,5416731 2 1
117,2612 o 3,66E+02 1,967364 12,5406941 2 2
117,2779 o 7,97E+03 1,967364 12,5391916 2 3
130,2168 (¢] 3,41E+08 0 9,5213632 2 1
130,4858 (¢] 2,03E+08 0,0196224 9,5213632 1 1
130,6029 o 6,76E+07 0,0281416 9,5213632 0 1
115,2151 o 5,28E+08 1,967364 12,7284682 2 2
135,5598 (¢] 4,20E+03 0 9,1460906 2 2
135,8512 (¢] 1,36E+03 0,0196224 9,1460906 1 2
148,4498 o 9,05E+03 4,189746 12,5416731 0 1
164,1305 o 1,83E+03 1,967364 9,5213632 2 1
104,822 Ar 5,10E+08 0 11,8280704 0 1
86,68 Ar 3,13E+08 0 14,3036675 0 1
87,6058 Ar 2,70E+08 0 14,1525142 0 1
106,666 Ar 1,19E+08 0 11,623592 0 1
87,9947 Ar 7,70E+07 0 14,0899676 0 1
86,9754 Ar 3,50E+07 0 14,2550847 0 1
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La méthode du CMA présentée par [Gleizes, 1997 ¢amddifiée pour représenter
plus précisément la contribution des raies absarliee effet, le facteur de fuite dansii. 52
représente le fait que pour les transitions résatesa seule une partie de la raie (les ailes)
participe aux transferts radiatifs. D’aprés nosculal I'équilibre radiatif est atteint pout
1\>250. Tenir compte directement du centre des re@sennantes (sans facteur de fuite)
revient a augmenter le coefficient moyen d’absorpta cause de longueurs d’onde ne
participant pas aux transferts. Plutét que de teompte du phénomeéne par un facteur de
fuite, on propose de simplement retirer de I'ingigm (v. 19) toutes les zones du spectre
avect,>250.

Les valeurs du coefficient d’absorption obtenuecdes deux méthodes sur cette large
plage du spectre en fonction de la température domtées sur la Figure 1V-21. En utilisant
la méthode du CMA, on pondere le coefficient sdctfabsorption par la fonction de
Planck.

—— CMA
—— Moyenne classique

10 A

coefficient d'absorption (m-1)
'_\

o
[

0 2000 4000 6000 8000 10000 12000 14000

température (K)

Figure 1V-21 : coefficient d’'absorption moyen sur & zone [60nm, 180nm] d’un
plasma Ar-O, avec deux méthodes de calcu
Traiter les raies résonnantes de l'argon a l'aidemeal seule bande du modele P1 est
une simplification assez forte mais elle permetrdier les raies absorbées de I'oxygeéne en
restant dans la limite des 50 bandes.

4.4.2. Bandes du modele P1 dans le visible et 'IR pour umélange
95%Ar, 5%0 , molaire

Une fois la partie UV du spectre traitée, il resta, plus des raies partiellement
absorbées de lI'argon évoquées précédemment, ésspaitiellement absorbées de I'oxygene.
On en recense par exemple 33 pour une torche pra®dayon 2cm (Tableau 1V-7).

Pour le mélange de composition Ar95%; &% en volume, on a donc cherché a
appliguer la procédure de regroupement des raa#el@lus tot, en restant dans la limite de
50 bandes initialement fixée.

L’oxygene présente de nombreux multiplets, c'edir@-des transitions avec le méme
niveau émetteur et des niveaux absorbeurs tresiggomu avec le méme niveau absorbeur et
des niveaux émetteurs trés proches. Dans les dmyxles différentes raies d’un multiplet
satisfont aux critéres de regroupement définis danshapitre1y. 12, Iv. 13, IV. 14) et sont
systématiqguement traitées avec le méme ensemitlardkes (ou méme groupe). Les groupes
de raies de I'oxygéne et les bandes affectéesaunldientre eux sont donnés dans le Tableau
IV-7.
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Les valeurs du paramétrg en fonction de la température pour quelques baddes
'argon et de 'oxygéne dans un mélange Ar95%5@ en volume sont donnés sur la Figure
V-22.

Tableau IV-7 : groupes de raies de I'oxygene dansiunmélange 95%Ar, 5%0, en volume.

Nombre de Ao (nm) Au(sh E (eV) E.(eV) ]l 3 Ko

bandes pour (10000K)
le groupe

3098,541 5,04E+06 12,35887 12,7590115 2 3 3,17E+00
2893,519 4,10E+06 11,93039 12,358874 1 2 3,51E+00
1 2764,789 4,29E+06 11,83761 12,286045 2 2 3,33E+00
2763,875 4,30E+06 11,83761 12,286193 2 3 1,00E+01
2652,049 6,44E+06 12,28619 12,7536965 3 4 5,29E+00
2651,18 4,30E+06 12,28605 12,7537016 2 3 2,19E+00
1824,384 1,47E+07 12,08704 12,7664467 3 4 6,49E+00
1824,354 1,31E+07 12,08703 12,7664467 2 3 3,87E+00
1 1824,331 1,24E+07 12,08702 12,7664467 1 2 2,41E+00
1802,151 1,01E+07 12,07864 12,766435 2 3 2,94E+00
1802,111 1,23E+07 12,07863 12,766435 3 4 5,33E+00
1130,2378 1,25E+07 10,74093 11,837605 3 2 4,91E+00
1129,7682 8,90E+06 10,74048 11,837605 2 2 3,73E+00
1129,5103 5,34E+06 10,74022 11,837605 1 2 2,38E+00
1128,6914 3,09E+07 10,98886 12,087037 2 3 6,18E+00
1128,6317 2,32E+07 10,98879 12,087026 1 2 3,13E+00
1 926,6006 4,45E+07 10,74093 12,078618 3 4 8,23E+00
926,5932 1,48E+07 10,74093 12,078629 3 3 2,08E+00
926,2776 2,97E+07 10,74048 12,078629 2 3 4,33E+00
926,267 2,60E+07 10,74048 12,078644 2 2 2,56E+00
926,0936 1,56E+07 10,74022 12,078644 1 2 3,69E+00
926,0848 3,34E+07 10,74022 12,078657 1 1 4,48E+00
844,6758 3,22E+07 9,521363 10,988792 1 1 1,75E+01
3 844,6359 3,22E+07 9,521363 10,988861 1 2 3,28E+01
844,6247 3,22E+07 9,521363 10,98888 1 0 5,65E+00
777,5388 3,69E+07 9,146091 10,740224 2 1 3,01E+01
3 777,4166 3,69E+07 9,146091 10,740475 2 2 5,40E+01
777,1944 3,69E+07 9,146091 10,740931 2 3 7,41E+01
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Figure IV-22: parametre k; en fonction de T pour quelques bandes du modéle REfinies dans un plasma
Ar95%, O,5% molaire.
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Chapitre V.  Résultats numériques

Apres avoir présenté les différents modeles asliet les méthodes de calcul des
propriétés radiatives et de transport, on va g@ser ici a leur intégration dans des
simulations de différentes torches plasma. Ce tlapia donc présenter les résultats
numériques obtenus sur les différents cas d’'étOaes’attachera notamment a comparer les
deux modeles de rayonnement P1 et CEN. Le casasenplissus de mélanges As-Sera
également abordé.

1. Implémentation des modéles

La méthode CEN est la plus simple a implémentesuffit d'intégrer a I'équation
d’énergie un terme source (négatif) qui ne dépeama de la température. Avec un modele
DO, on peut décrire la répartition géométrique des pertes radiatives dans une géométrie
donnée. Pour ce faire, on implémente le méme tsouece (e, positif) dans les équations du
modeéle DO (équation.42), en le divisant par@car le modele DO est directionnel. On résout
alors une équation par direction de propagatiomms’est donnée. Dans ces équations, on
doit forcer le coefficient d’absorption a 0 car kaleurs du CEN tiennent déja compte de
I'absorption du rayonnement sur un chemin optiqeiéodgueur R(rayon plasma).

Pour le modéle P1, on définit une équation de pyatfien de l'intensité radiative par
bande spectrale. Les termes sources de touteguatiagns du modele P1.§1) sont sommeés
sur toutes les bandes et intégrés aprés changemesigne comme terme source de I'équation
d’énergie. Comme ce terme source dépend de l'inéeradiative calculée par le modele P1,
on a un couplage fort entre I'énergie et le rayomerst.

2. Résultats et discussion

2.1. Torche d’analyse en argon pur

2.1.1. Remarques générales

Avant de s’intéresser en détail aux transfertsat#dj on va présenter les résultats des
autres modeéles présentés au chapitre 1l : themmigudrodynamique, électromagnétisme et
turbulence, en commencant par des torches d'arsalysdaible puissance et en argon pur.
Des résultats typiques pour les modeles cités Ipqug sont présentés sur les Figure V-1,
Figure V-2, Figure V-3 et Figure V-4 avec le modéiémission nette (CEN, Rp=1cm) pour
le rayonnement. Les résultats du modéle P1 pouptebes d’analyse en argon pur sont tres
semblables comme on le verra par la suite (2.1R2getre V-5).

On peut observer que la puissance Joule se coaceatrs une fine peau annulaire
parfois appelée zone de couplage qui délimite taepka plus chaude du plasma (Figure V-1),
et concentre les plus fortes forces électromagmésigle plasma ayant un faible rayon, tout le
cylindre situé a l'intérieur de la zone de couplagigporté a haute température lorsque le débit
injecteur est nul. Au contraire, les torches despjuande taille peuvent donner une zone
chaude annulaire contenant un coeur plus froid (Eig+4).
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Figure V-1 : température (gauche) et puissance Lol 0.00e+00
Joule (droite) typiques dans une torche Figure V-2: vitesses (gauche) et lignes de courant
d'analyse. _ . (droite) typiques dans une torche d’analyse.
Ping = 800W, Q= Q = OL/min, Q, = 13,5L/min.  p,_, = 800W, Q = Q, = OL/min, Q; = 13,5L/min.
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Figure V-3 : nombre de Reynolds turbulent (Re= pdk*“/p.m, avec k I'énergie
cinétique turbulente) dans une torche d’analyse.

(a, gauche) : Rqg=800W, @ = Q, = OL/min, Q; = 13,5L/min.

(b, droite) : Pj,q = 2000W, Q = 0,9L/min, Q, = OL/min, Q; = 13,5L/min.

On peut également observer une recirculation ar@éesdes tubes (Figure V-2). Cette
recirculation est caractéristique des torches aciign axiale. Elle a déja était mise en
évidence par d’autres modeles numériques [Boul®80]l Dans la zone de l'inducteur, les
lignes de courant s’écartent a mesure que le gauffehet se dilate sous I'effet du couplage
électromagnétique. L'écoulement est peu turbulenténiére générale méme si I'injection
de gaz dans la partie centrale crée une zone tiurbalence intervient dans les transferts.
Cependant I'importance de ces zones, et I'effemnddéle de turbulence utilisé sont difficiles
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a interpréter dans la mesure ou I'écoulement n'eistcomplétement laminaire ni
completement turbulent.
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Figure V-4 : partie réelle (gauche) et imaginairedroite) du potentiel vecteur typiques dans une toree
d’analyse. B,y = 800W, @ = Q, = OL/min, Q; = 13,5L/min.

Les plasmas de faible puissance sont utilisés les mouvent pour l'analyse
spectrochimique. La substance a étudier est irgepgtd le tube central de la torche. Cette
injection centrale modifie les champs de tempéeatians le plasma en refroidissant sa partie
centrale (Figure V-5, a comparer avec la Figure) Vklinjection par le tube central retarde
I'échauffement du coeur plasma par un apport supgiéuare de gaz froid.
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Figure V-5 : température calculées avec la méthodeEN
(gauche) et avec le modéle P1 (droite).
Ping = 1400W, Q = 0,9L/min Q, = OL/min, Q, = 13,5L/min.

2.1.2. Etude des transferts radiatifs

Afin de valider le comportement de notre modelesBi.des cas connus, nous avons
d'abord étudié des torches d'analyse de faiblespice fonctionnant en argon pur avec le
modéle P1 d’'une part et en n'utilisant que I'énuasinette d’autre part. Les pertes radiatives
sont représentées sur la Figure V-6, qui regroops tes points du domaine dans un plan
émission volumique / température. Comme expliquéhapitre 1V, l'utilisation du modele P1
est limitée aux grandes valeurs ©e en dehors de ces bandes nous calculons une @missi
volumique (qui est en fait un CEN limité aux plagksspectre pour lesquelles le plasma est
optiquement mince). La perte totale est en bonrdcaeec les valeurs du CEN publiées dans
la littérature, méme si celle obtenue avec le neo&dl présentent une légere dispersion autour
de la courbe proposée par [Essoltani, 1994]. Gh#igersion provient du fait que le terme
source du modele P1 dépend non seulement de l@&tatuge (via les parametres d’émission
et d’'absorption), mais aussi de la quantité de magment arrivant au point considéré, qui
n'est pas prise en compte par le modele CEN. Idefdispersion autour des valeurs du CEN
montre que les phénomenes d’absorption sont lindess un plasma de ce typg.{P=
1400W, Q = 13,5L/min, Q = Q; = OL/min), transitions résonnantes mises a pags (c
transitions sont fortement auto-absorbées dondrédes, dans les deux modéles).

Il apparait donc que le modéle P1 permet de décdreectement les flux radiatifs
méme pour des épaisseurs optiques faibles (jushjli)a Ces résultats permettent également
de supposer que la méthode de regroupement des pedposée n’induit pas d’erreur
systématigue importante lorsqu’on I'applique ad@m pur.
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Figure V-6 : pertes radiatives en fonction de la tapérature dans une torche d'analyse.
Pina = 1400W, Q = Q, = OL/min, Q, = 13,5L/min.

Au vu des résultats généraux présentés ci-desaugeut remarquer que le chauffage
par effet Joule engendre des puissances un ordgeaddeur supérieures au refroidissement
par rayonnement (maxima de 2M0m3 contre 2.10W/m?, sur les Figure V-1 et Figure V-6
respectivement). Cela semble indiquer que la maj@artie de la chaleur induite dans le
plasma est convectée vers l'aval. Pour vérifiea,ceh a étudié les deux torches d’analyses
(colonnes 1 et 2 du Tableau llI-1), le débit dadeche de 27mm a été augmenté afin de
pouvoir faire converger les calculs sur une plugdagamme de puissance; (©22,4L/min).
Les pertes radiatives en fonction de la puissamjectée pour les deux modéles de
rayonnement étudiés sont données sur la Figure IVapparait que le rayonnement est un
mécanisme de refroidissement mineur pour les plashi@malyse. La plus grande partie de la
puissance est en fait convectée hors de la torohs forme de gaz chaud. Les pertes
radiatives calculées avec le modeéle P1 correspaoriem a celles obtenues avec la méthode
CEN pour un rayon plasma de 1cm.

L'utilisation du modéle DO afin de localiser cestps radiatives montre que la plus
grande partie du rayonnement atteint les tubesuamtzjau niveau de la bobine (90% du
total).

Quand la puissance induite augmente, la part desspeadiatives croit elle aussi sous
'effet de 'augmentation de volume du plasma. eanpérature maximum n’augmente en
revanche pas de maniére significative comme pewbilesur la Figure V-9 et la Figure V-8.
L’absorption étant limitée pour une torche de diamd8 ou 27mm, les pertes radiatives
augmentent avec le volume du plasma sous l'effdtadgmentation de la taille de la zone
émettrice. Le rayonnement est plus sensible quenaection & un accroissement de volume
et/ou de température de la zone plasma. En efféiyt convecté est proportionnel a T, alors
gue le rayonnement en dépend exponentiellement wumains a une puissance de T
supérieure a 1. On peut mettre grossierement ittance en évidence en calculant le débit
Q. traversant la zone chaude:

J-pvzdszpvzschaudez Qc V-1

Schaude
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Avec V, la vitesse axialgy la masse volumique etnaugela surface de passage. Le flux
de convection au travers de la surface de pas&agé snsuite :

Peonv = I PV,HAS=Qc H 0 Scpayad V-2
S

Ou H est I'enthalpie du gaz qui est proportionnglld dans la mesure ou le Cp de
argon est presque constant dans la gamme de tatap& considérée ici. La puissance
rayonnée, elle, évolue comme le produit du voluhaud (Mhaude = ShauddHcoil) par la

température a une puissance n>1 (la loi de StefanalP 0 dT*).

La faible importance de l'absorption a pour autmmsgquence que les pertes par
rayonnement dépendent peu du rayon plasma chosjuon utilise le modele CEN. La
fraction de la puissance injectée cédée par raynanevarie de moins de 1% quanglf@sse
de 0,3cm a 2cm (Figure V-10). On obtient cependiast résultats peu crédibles pour un
rayon plasma nul car on ne tient alors plus cordptéabsorption des raies résonnantes. Ces
derniéres sont presque completement absorbéefRgelmm.

16
=14
s
o 12
o
310
S g
g —
9 6 as
fe! JM —— 18mm inner diameter CEN
o 4 |
'% * —m— 27mm inner diameter CEN
S 2 i
g —A— 18mm inner diameter P1

0 \ \
600 1200 1800 2400 3000

input power (W)

Figure V-7 : pertes radiatives en fonction de la pigsance injectée pour deux torches
d'analyses (torche d’analyse du laboratoire et sy8tne décrit par [Regt, 1995]) avec
le modéle P1 et le modele CEN (. = 1cm)
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Figure V-8 : profils de températures radiaux a I'erirée (z = -22.5mm) et a la sortie (z = -5mm) de la
zone de couplage en fonction de la puissance injéet
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Figure V-9 : température sur I'axe du plasma en foation de la puissance injectée.
Qz = 0L/min, Q, = OL/min, Q, = 13,5L/min sauf information contraire.
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Figure V-10 : pertes radiatives en fonction du rayn plasma avec la méthode CEN.
Ping = 1000W, Q = Q, = OL/min, Q, = 13,5L/min.

2.2. Torche d’analyse avec un mélange Argon-oxygene

L'utilisation des deux modeles de rayonnement egorarpur semble montrer la
robustesse de la méthode et donne des résultas pssbants. On s’est donc donné une
configuration pour étudier les mélanges argon-orggéOn a choisi le dispositif décrit par
[Huang, 1995]. Le tableau llI-1 rappelle les dormgsatives a cette configuration.

L’injection de 5% d’'Q en volume dans la torche modifie largement lantigue,
comme on le voit sur la Figure V-11 qui montre ¢dbamps de températures obtenus avec la
méthode CEN (R= 1cm) en argon pur et en ArO
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Figure V-11 : température obtenues avec le modeleEMN (R, = 1cm) en
argon pur (gauche) et avec un mélange Ar 95%, £5% molaire (droite).
Ping = 2000W, @ = 0,5L/min, Q, = 0,6L/min, Q; = 15L/min.

L'injection d’oxygene refroidit grandement le plasymotamment a cause de I'énergie
consommeée pour dissocier les molécules,®Odes propriétés radiatives de I'oxygene (les
atomes d’'oxygéne sont plus faciles a exciter que egargon et peuvent donc se refroidir
plus facilement par rayonnement). Expérimentalemarirésence d’oxygéne peut provoquer

I'extinction du plasma a des puissances plus inapbdes qu’en argon pur.
On peut également noter que pour les faibles valdara puissance induite (<1kW), il

est trés difficile d’obtenir un résultat en Ag-Car le plasma s’éteint. Puisque les calculs sont
réalisés a puissance induite imposée, on obtiemette maniére une zone chaude annulaire
trés réduite et trés chaude qui est soufflée aslande reformer dans la partie amont de la
bobine. Ce type de fonctionnement du modéle a@éjaapporté par [Pelletier, 2006] et a pu

étre observé en argon pur a basse puissance égalédeenarquons que ce mode annulaire a
pu étre obtenu expérimentalement (Figure V.12)mdeiére stable cette fois. Le plasma est
confiné a une zone courte pres de la premiéere dpita bobine, la partie lumineuse plus haut

sur la figure V.12, a droite n'est qu'un reflet.
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Figure V-12 : torche d’'analyse avec un plasma fonictnnant en mode annulaire
a basse puissance.
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Figure V-13 : champs de température obtenus avec (€EN

(Rp = 1cm, gauche) et le modeéle P1 (droite) danseitorche

d'analyse.

Ping = 2000W, Q = 0,5L/min, Q, = 0,6L/min, Q, = 15L/min.

Le méme cas test de torche d’analyse en Aa@té réalisé en utilisant le modele P1.

On observe alors des différences de températuteslea deux modeles, qui atteignent 500K
dans la zone chaude. Cette différence s’expliquelgpaaleur des termes sources obtenus
(Figure V-14). Pour le modéle P1, on observe depgusqu’a trois fois supérieures a celles
obtenues avec un CEN pour les hautes températiaesaison de cet écart tient dans les
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hypothéses sur lesquelles repose la méthode du Ei&Mixant le rayon plasma, on suppose
gu’il existe autour du point d’émission un miliebbsarbant sphérique ayant les mémes
propriétés que le point d’émission et de dimengigale au rayon plasma. Dans la partie
chaude du plasma, cette condition n’est pas remgdéepar les fortes variations de
température. On va donc surestimer I'absorptionr dea valeurs les plus élevées de la
température avec la méthode CEN.

L’erreur est plus importante dans le cas des mém#g-O2 gu’en argon pur, car, a
l'erreur due a I'inhomogénéité de la températutajoate celle due a la composition du
plasma. Plus on s’éloigne de la région chaude @svan trouve d’oxygene atomique, qui est
la principale source de rayonnement. La méthode @&Nonc d’autant plus surestimer le
phénomene d’absorption dans les zones les pluslebai on va prédire des pertes radiatives
trop faibles.

On observe également une forte absorption en dess®4000K qui correspond a la
présence d'@ La conséquence est que les profils de températimemoins abrupts avec le
modele P1 : on refroidit plus fortement les zorfesucles et on réchauffe les zones froides.

Le terme de chauffage radiatif (source négative punodeéle de rayonnement) est du
méme ordre de grandeur que le terme de refroidessepar rayonnement (source positive, cf.
Figure V-14). Ceci montre donc que le phénomenbsbigotion n’est plus négligeable dans
une torche d’analyse avec un plasma d’Arédmme c’était le cas en argon pur. La zone
chauffée par rayonnement est localisée en pérplugrila zone chaude, la ou le gradient de
température est le plus important (Figure V-15).

Sur la Figure V-14 on voit également I'effet dentniere de calculer le coefficient
d’absorption dans la partie UV du spectre (méthGt#A et moyenne classique). On a des
absorptions plus faibles lorsqu’on pondére leswal@lek, par la fonction de Planck. Cela
provient du fait que la pondération donne un plend poids a 'UV proche pour lequel le
continuum moléculaire est moins important et quit@mt moins de transitions résonnantes
(voire Tableau IV-6).

Les deux méthodes de calculs de l‘absorption dddy¥ Iprésentent une limite
commune. Cette zone du spectre présente de tradegravariations de I'absorption et de
I'émission avec la longueur d’'onde. En les traitaméc un seul coefficient d’absorption on
risque de surestimer les pertes radiatives issegsaies trés intenses. En effet la plus grande
partie de I'’émission provient de ces derniéressatpre I'absorption est calculée avec des
contributions proportionnellement égales des raigsnses et des parties peu absorbée du
spectre UV. Ainsi, pour les températures supérieear&0000K, on obtient des absorptions de
I'ordre de 30rit dans I'UV, ce qui revient & perdre environ 25%l’daergie rayonnée (sur
une distance d’'lcm) alors que I'émission correspat®l provient majoritairement de raies
tres intenses pour lesquelles seule une petiteeghArtrayonnement n’est pas absorbée.

En résumé, traiter tout le spectre UV avec un seefficient d’absorption risque de
causer une surestimation des pertes radiatives.
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Figure V-14 : termes source radiatif pour un plasm d’analyse en Ar-O2 avec le CEN

(trait plein) et le modéle P1 (marques). En haut aac la méthode du CMA. En bas avec une
moyenne classique.

Pinga = 2000W, C; = 0,5L/min, Q, = 0,6L/min, Q; = 15L/min.

On a décomposeé le terme source du modele P1 edesgsmembres (absorption et
émission) sur la Figure V-16. L’absorption n'egjrsficative qu’'a trés haute et tres basse
température. De plus, la principale source d’alsmrpest le continuum moléculaire (qui
absorbe & basse température). La faible absorati@ute température provient probablement
de la méthode de traitement du spectre UV déchite lpaut.
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Figure V-15 : zones chauffées par
rayonnement dans une torche d'analyse
Ping = 4000W, @ = 0,5L/min,

Q, =0,6L/min, Q; = 15L/min.

Pour les deux modéeles, la proportion de puissaoizet perdue par rayonnement se
comporte de la méme maniére en argon-oxygene etrgon pur (Figure V-17) pour les
torches d’analyse. Les pertes radiatives totalasfatbles pour les deux compositions du gaz
et augmentent avec la puissance induite. La dinoinute température induite par la présence
d’oxygéne est compensée par un rayonnement plugriamt a une température donnée. Les
multiplets facilement excitables de l'oxygéne samt grande partie responsables de ce
phénomene.
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Figure V-16 : composantes du terme source radiatifalculé avec le modéle P1 : perte de chaleur en
positif (afin de respecter le format des courbes OK), chauffage radiatif en négatif.
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Figure V-17 : pertes radiative dans une torche d'aalyse en Ar-Q, en
fonction de la puissance injectée.

2.3. Torche procédé en argon pur

Nous allons maintenant présenter les résultatsabtavec la torche de purification. Un
résultat typique pour I'écoulement (vitesse etdigiale courant) est donné sur la Figure V-18.
Dans ce calcul, on a modélisé la présence d'unsetede 120mm contenant du silicium
liquide (une surface a T imposée égale a la tery@rae fusion du silicium). On observe le
méme type de recirculation en sortie de tube ques dae torche d’analyse. Des résultats
typiques sur ce type de torche pour I'électromagmét ont déja été donnés au chapitre 11l
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Figure V-18 : vecteurs vitesses (gauche) et lignde courant (droite) dans une torche procédé avec un
creuset 120mm. By = 12000W, Q = 1L/min, Q, = 3,3L/min, Q; = 94L/min.

Dans ce cas en argon pur, les deux modeéles denaymnt donnent a nouveau des
résultats similaires, comme on le voit sur les esartle température (Figure V-19). La
différence principale entre les deux modéles ésiussi un lissage des profils de température.

Dans cette géométrie, les termes sources obtemas ks deux modéles de
rayonnement sont en bon accord (Figure V-20). Né&amsn le phénoméne d’absorption est
bien plus important que pour une torche d’analysargon pur au-dela de 9500K. Pour une
température donnée et selon la position dans Enaale terme source radiatif peut varier
d’'un facteur trois (de 1,4.1@ 5.16 W/m® & 10000K par exemple). Les valeurs minimales de
cette perte nette par rayonnement (la partie iedéei de I'enveloppe sur la Figure V-20)
correspondent a la partie centrale de la torches#tte zone, le plasma est susceptible
d’absorber une grande quantité de photons cawvit@meé uniquement par ces zones chaudes
émettrices. A l'inverse la partie supérieure dev@oppe (et donc les valeurs maximales de
la perte radiative) correspond a la périphérie dsma ou le rayonnement incident est plus
faible. Le phénoméne d’absorption est donc moingontant dans cette zone et la perte
radiative augmente.
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Figure V-19 : champ de température obtenu avec
la méthode CEN (R, = 2cm, gauche) et le modéle
P1 (droite). P, = 12000W, Q = 1L/min,

Q, = 3,3L/min, Q; = 94L/min.

Une autre différence significative de ce cas d'étpdr rapport aux torches d’analyse en
argon pur est le rapport puissance Joule/puissayoanée. Le rapport était de I'ordre de 10
pour une installation de faible puissance. Il esBdenviron dans une torche procédé (Figure
V-22). Le rayonnement est donc un mécanisme deidessement beaucoup plus important
dans ce cas de figure, comme en témoigne I'étusi@eiees radiatives totales présentée sur la
Figure V-23.
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Figure V-20 : pertes radiatives en fonction de lagmpérature dans une torche procédé.
Ping = 12000W, Q = 1L/min, Q, = 3,3L/min, Q; = 94L/min.
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Deux nouvelles configurations apparaissent suedegtire (introduites aux chapitres |l
et lll). La torche de 32mm n’existe pas telle gi€ehais représente un cas intermédiaire entre
les torches d'analyse et de purification. La torclee48mm correspond a celle utilisée a
'INES dans le cadre du pilote industriel. Les clpgnde température obtenus avec le modele
P1 et le CEN sur cette torche sont donnés suiglar&iv-21.

Quand le rayon de la torche augmente, on obserngauwindans la fraction de puissance
perdue par rayonnement. Ainsi pour une puissan@kdeon passe 14% de pertes radiatives
dans une torche d’analyse a 22,5% quand le diand&tra torche atteint 32mm (Figure
V-23). Le méme « saut » se produit lorsqu’on paes82mm pour le diameétre de la torche a
40mm. En revanche, ce phénomene ne se produitopadgs plus grandes torches de 48mm,
ni avec la méthode CEN ni avec le modele P1.

Les champs de températures obtenus montrent uradmord entre les deux modeéles
pour toutes les torches en argon pur (on montreéadtats sur celle de 48mm sur la Figure
V-21). L'effet de lissage des températures indait f|g modele P1 apparait également dans
cette configuration.
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Figure V-21 : champs de température obtenus avec feodele P1 (gauche), et le
CEN (Rp, = 2cm, droite) dans une torche de 48mm en argon pu
Ping = 15000W, Q = Q, =0L/min, Q; = 166,7L/min.

Pour tous les cas étudiés, on a observé que lenmagtent était un mécanisme de
refroidissement mineur dans les configurations albld taille (rayon <30mm) et de faible
puissance (<5kW) alors gu’il devient le mécanisneeréfroidissement principal pour les
systemes plus importants.

Plus précisément, on observe deux sauts des jparteayonnement sur la Figure V-23 :
a 3kW quand on passe de 27mm a 32mm et pour 98V EPkpassant de 32mm a 40mm. La
fraction de pertes radiatives dans ces torchedteédwne compétition entre convection des
gaz chauds et émission de la zone plasma. On #fifledteux causes a ces sauts. Pour le
premier, le débit augmente entre le calcul surotahe de 27mm et celui sur la torche de
32mm. Cette augmentation de débit crée un fortigenfent sur la torche de 32mm (le
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volume plasma est plus faible que pour celle de ®7jnmais la zone plasma a une
température moyenne plus élevée de plusieurs oestaie K, ce qui explique la part plus
importante du rayonnement. Entre ces deux casyiEsgnce convectée diminue quand on
passe a la torche de plus grande dimension. En &iféaille importante du plasma sur la
petite torche force le passage du débit dans l& obraude, ce qui crée une convection
importante. En revanche, sur la torche de 32mnfprie confinement de la zone chaude
impose que la plus grande partie du débit restd,foe qui diminue la puissance convectée.

Pour le deuxieme saut (entre la torche 32mm k¢ ce 40mm), il n'y a pas de
modification du débit entre les deux calculs. Leargiement de géométrie a débits et
puissance constants cause une augmentation du eglasma et une diminution des vitesses
dans la zone de couplage. Cette baisse de la&itédsit la puissance convectée tandis que
'augmentation de la taille du volume plasma addes pertes radiatives (on n’a pas observe
d’augmentation de température dans ce cas).
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Figure V-22: Puissance Joule (gauche) et perte rative (CEN,
R, = 2cm, droite) dans une torche procéde.
Ping = 15000W, Q = 1L/min, Q, = 3,3L/min, Q; = 94L/min.
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Figure V-23 : pertes radiative en fonction de la pissance injectée dans les différentes configuratisrde
torche étudiées an argon pur

2.4. Torche procédé en argon-oxygéene

On a introduit de l'oxygéne dans le plasma décut aragraphe précédent.
Contrairement a ce qu’'on a observé en argon pardé&x modéles de rayonnement ne
donnent pas les mémes champs de température (Rfg24¢. Dans les deux cas cependant,
on obtient des températures plus faibles qu’enraqar pour des conditions opératoires
données.
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Figure V-24 : champ de température dans une torchprocédé en
argon-oxygeéne avec le modéle P1 (gauche) et le medgEN (R, = 2cm,
droite). Pj,g = 20000W, Q = 2,9L/min, @, = 3,3L/min, Q; = 94L/min.

Le modéle P1 prédit des températures inférieures da partie la plus chaude du
plasma. Les pertes radiatives prédites par le mo&dl a haute température sont plus
importantes, mais cette énergie est en partie oélabs dans les zones plus froides, ce qui ne
peut pas étre décrit par la méthode du CEN (Fiyu®). L’énergie est alors transportée en
grande partie vers les bords du plasma et veraadrgid en aval de la torche.

Lorsque la température augmente les deux phénom#gasssion et d’absorption
s’amplifient et les écarts avec le CEN augmentenméme temps. Sur la Figure V-25, on
montre les termes sources obtenus sans utiliserethode du CMA décrite par [Cressault,
2001] pour calculer les propriétés du spectre UVpBndérant les valeurs d’absorption par la
fonction de Planck dans la gamme des faibles lamgué’'onde, les résultats évoluent de la
méme maniére que sur la torche d’analyse (absorptiss faible en dessous de 4000K).

Les différences entre les termes sources radialifenus avec les deux modeéles de
rayonnement engendrent des différences sur lesspetliatives globales (Figure V-26Figure
V-17). Le modéle P1 prédit des pertes nettemenhsnoiportantes que la méthode CEN.

D’'une part, le phénoméne d’absorption en dessoudlK piege une partie de
'énergie rayonnée par la zone chaude, ce qui g@xplique le flux total soit plus faible
gu’avec I'émission nette alors que les termes ssusont plus importants en zone chaude.

D’autre part, méme si les pertes radiatives sarg grandes avec le modele P1 pour une
température donnée de la zone chaude (ce qui tlewrgmenter les pertes radiatives, ce
surplus n'étant pas entierement réabsorbé parmlesszroides), on obtient ainsi un plasma
moins chaud, ce qui compense I'écart entre lesaggources a haute température.
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La méthode CEN a tendance a surestimer I'absorplams les parties les plus chaudes
du plasma mais ne permet pas de décrire I'absorpts le continuum moléculaire a basse
température. Le traitement de I'UV pour le modeledn revanche va surestimer les pertes
radiatives dans cette partie du spectre, ce quiua effet principal de refroidir le plasma et
indirectement de diminuer les pertes radiativesi €eplique la différence observée sur les
flux radiatifs totaux entre les deux modeles.
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Figure V-25 : termes sources radiatifs correspondaraux deux calculs de la Figure V-24.
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Figure V-26 : pertes radiative en fonction de la pissance injectée dans les différentes configuratisrde
torche étudiées an argon-oxygene.
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L’étude des transferts radiatifs dans des plasmagah montre que les transferts
radiatifs jouent des roles bien différents selotyfe de torche que I'on considére. On passe
d’'un mécanisme mineur dans une torche d’analysa énécanisme prépondérant pour les
systemes de plus grande dimension.

La présence d’oxygeéne refroidit le plasma. Du pdmtvue du transfert radiatif, I'effet
de cette chute de température est compensé pguissance rayonnée plus importante a une
température donnée, de sorte que la part de poisgagrdue par rayonnement n'est pas
modifiée significativement par I'apport d'oxygemig reste faible pour de petites torches, et
forte pour les grosses).

Notre modele P1 permet d'estimer l'importance dmsfiert d'une zone a l'autre du
plasma, par le phénomene d’absorption : ce trans$¢peu important lorsque seul de I'argon
est injecté, et ce pour les grandes torches conouelps petites. Il devient du méme ordre
gue les pertes radiatives totales lorsqu'on injeletd'oxygéne (les zones froides absorbent
alors fortement), et peut modifier significativerhé&ntempérature pour les grosses torches.

Lorsque la puissance induite augmente, on obsemeeaugmentation de la part du
rayonnement dans la thermique du systeme. Celdgntogte 'augmentation du volume du
plasma (et donc de I'émission) avec la puissandeitia qui n’est pas contrebalancée par le
phénomene d’absorption..

La comparaison entre les deux modeles de rayonrtegsebhonne en argon pur pour les
deux types de torche étudiés. La faible importatec&absorption lorsqu’on a que de I'argon
dans le plasma explique la faiblesse des écarts s

En présence d’oxygéne les deux modeles different pes grosses torches, tant au
niveau des champs de température que des pertiesivesl totales. Chacun des modeles
présente ses propres limites. Ainsi, la méthodeCHM va surestimer I'absorption dans les
parties chaudes du plasma de par I'hypothése H&soiie sur une zone de taille
caractéristique egale &.RPour le modele P1, on doit se poser la questodia description du
spectre UV a l'aide d’'une seule bande. On a vuogtie maniere de procéder pouvait amener
une surestimation des pertes radiatives a hautedierure.

En revanche, le modele P1 permet de décrire leatdfdment des zones froides sous
I'effet de I'absorption ce qui n’est pas possible@le CEN.

Il faut remarquer qu’il est possible de décrirecsément la partie UV du spectre d’Ar-
O, avec le modéle P1 (comme on I'a fait en argon puaraffectant un grand nombre de
bandes aux raies résonnantes présentes a cesuosgiende) a condition d’avoir une bonne
base de données pour le spectre moléculaire ebpaéaliser des regroupements corrects.
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Chapitre VI. Mesure des propriétés plasma par
spectrométrie d’émission optique (OES)

Dans ce chapitre, la partie expérimentale de Isetlsera présentée. Le but de cette étude
expérimentale est la validation des codes utilmésiéveloppés lors de I'étude numérique.
Les méthodes de spectrométrie d’émission (OESh@ent notamment une évaluation de la
température du plasma qui sera la base du procdestaidation. Dans un premier temps, on
a étudié une torche d’analyse, dispositif largen&tuadié dans la littérature [Mermet, 1975],
[Huang, 1997], [Regt, 1995], [Van de Sande, 206£],... afin de mettre au point la méthode
et de valider certains aspects des modéles. Ermuieétudié une torche de puissance utilisée
pour la purification de silicium afin d’étendre legesures de températures a des dispositifs
moins souvent décrits dans littérature. L'intéi@irpga validation des modeles est que sur ce
type de torches, les températures simulées dépepllenfortement du choix du modéle de
rayonnement, ce qui n’est pas le cas pour les ésrdranalyse, comme on le verra.

Avant de décrire les dispositifs expérimentaux,lques rappels sur les méthodes de
mesures par spectrométrie d’émission seront dom@eséthodologie permettant de déduire
les propriétés physiques du plasma a partir desiee©OES sera décrite. Enfin les résultats
obtenus seront exposés et commentés.

1.  Spectrométrie d’émission.

1.1. Principe des mesures et avantages

L’observation de transitions radiatives dans unsipla est susceptible de livrer de
nombreuses informations sur les propriétés du mil€es dernieres proviennent de la
désexcitation d’atomes du plasma. Pour un plastiigioonel et dans I'hypothése de I'ETL
(cf. chapitre 1), température et taux dionisatigmeuvent étre reliés directement aux
populations d'espéeces excitées. Les mesures OESefient de quantifier les espéces
excitées dans un plasma et donc d’évaluer températdaux d’ionisation.

Ainsi, le fond continu du rayonnement est di atdassitions radiatives mettant en jeu
des électrons libres. L’observation et la quardiimn du continuum de rayonnement permet
des lors de déterminer le taux d’ionisation. DenEame maniére, l'intensité des raies est liée a
la densité d’états excités émetteurs. On peut daigune température dans la mesure ou
I'on peut supposer que le peuplement de ces était®e est contrblé principalement par les
collisions entre les différents corps du plasmadpulation des états excités est alors décrite
par la distribution de Boltzmanm.(8). Le profil des raies observées peut également fiourn
des informations. Dans le cas de raies dont leilpsf dominé par I'effet Stark, la densité
électronique peut étre déduite de la largeur aamidur de la raie. Il est important de noter
gue si le peuplement des états excités n’est pagegeé par les collisions, il est beaucoup
plus difficile de relier les densités d’especesitées a la notion de température. Dans de tels
cas, le lien peut étre fait & partir de modélegjailéores collisionnels radiatifs (CRE) qui
remplacent la loi de peuplement d’états excité$oaction de la température. Ces modéles
sont en général complexes et ne sont pas étudiés ic

Les mesures par OES fournissent une intensitétiagliapectrale (photons:sn.sr-

! nmi*) qui correspond aux nombre de photons entrant ldasectrométre par seconde alors
gue les théories sur les transitions radiativasmele plus souvent les parametres du plasma
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(T, No) & une émissivité, qui correspond & une émissidumvique de photons (photoris.st
®srt.nm™). 1l faut donc pouvoir déduire de l'intensité tetaur le chemin optique mesuré,
I'émissivité locale dans le plasma. Cette convarset problématique pour les plasmas
d'analyse car ce sont des sources non ponctuellashemogenes. Plusieurs méthodes
permettent de réaliser cette conversion mais cllaasmande qu’on prenne certaines
précautions qui seront exposeées plus loin.

L’avantage majeur des méthodes de mesures pariémisst qu'elles ne sont pas
intrusives. L'écoulement n’est pas perturbé pentantesure comme dans le cas d’'une sonde
et on peut observer les régions les plus chaudeglasma, la ou une sonde serait
endommagée. En revanche la périphérie du plasmadie son panache ne sont souvent pas
assez lumineux pour qu’on y mesure les propriéiémitieu par émission optique.

1.2. Conversion intensité =>émissivité : I'inversion d’Abel

Quelque soit le type de mesure optique qu'on soehataliser, on rencontre
nécessairement le probléme de la conversion deetaira en photons:sn?.sr-.nmi'en une
grandeur volumique plutét que surfacique et quirdoacces aux propriétés locales du milieu.
La Figure VI-1 montre le schéma de principe du aé#jif optique utilisé au cours de cette
étude.

On place la lentille de telle sorte que I'imagel’dge de symétrie du plasma donne une
image nette au niveau de la fente d’entrée, laefelnt spectrometre permet de délimiter un
volume de mesure symétrique par rapport a 'axtadmurce. On mesure alors directement
'émission intégrée sur tout ce volume. Le miraitatif permet de déplacer le volume de
mesure. L'image de la fente d’entrée au niveauldsnpa décrit alors en toute rigueur un arc
de cercle lorsqu’on fait tourner le miroir. Cecicuanstitue pas un probleme dans la mesure ou
le miroir tourne avec un pas angulaire constamjuet 'angle total de rotation est faible. En
choisissant une distance focale grande devantitesndions de la source on peut assimiler
I'arc de cercle a une droite (représentée par laseir la Figure VI-1) et supposer que les
différents faisceaux de mesure obtenus en faisamhér le miroir sont paralléles au niveau
de la source (Figure VI-2).

X \ Miroir rotatif

AN

Source plasma

Lentille

Fente d'entrée du

spectrometre N

Figure VI-1 : schéma de principe du dispositif optjue.

Du fait de I'étendue spatiale de la source, on mtesEémission de photons intégrée sur
un volume. Ce volume est défini par la taille dendige de la fente d’entrée au niveau du
plasma, par la longueur de la corde de source \@tgmr I'ouverture du faisceau optique
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(Figure VI-2). En supposant la symétrie axiale thsma, on peut avec la transformée d’Abel
reconstituer les émissivités locale§) a partir des intensités mesurées I(x). L'idéat
d’avoir une faible ouverture optique, mais dan<ae la luminosité sera faible et le bruit du
signal important. Il faudra donc faire un compromis

Figure VI-2: corde de source plasma visée lors d'unmesure par OES.

g(r)= —%T%dx VI. 1

Avec I(x) le profil de raie mesuré intégré surl@sgueurs d’onde et I'(x) sa dérivée par
rapport a x. R est le rayon du plasma. Il exist#rints algorithmes pour résoudre 1. La
meéthode de Nestor et Olsen a été choisie [Nes8@0]1 On obtient ainsi I'émissivité pour
une acquisition de N points I(x):

2 N
£(r;) :_E;‘ B, 1(x) VI. 2
Bji =A 1A, pouri = j+1 VI. 3
Bj’i = —Aj’i pouri = j Vi. 4
PO (e el e s
a 2i +1

Ax est la largeur du faisceau d’acquisition, c'edira I'image de la largeur de la fente
au niveau de la source plasma. LgsefB; sont des coefficients géométriques définis par les
équationsy/l. 3, VI. 4 etVl. 5. j étant le nombre de points obtenus dans latitrecadiale apres
l'inversion et

L'utilisation de cette technique peut étre une seud’erreur. Comme le montre
'équation 1. 1), la dérivée spatiale du signal mesuré est néicesdda reconstitution de
grandeurs locales. La méthode est donc trés seraibbruit et il est nécessaire de lisser les
mesures. [Pelletier, 2006] a étudié linfluence lblwit sur les résultats d’émissivité en
injectant dans l'algorithme d’inversion un sign&k)l dont on connait analytiquement la
transformée d’Abel :
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1(x) =1-2x? + x* VI. 6
Ce signal d'intensité a une forme voisine de ngeagix expérimentaux. L'émissivité
correspondante est :
8

3m(-r?)3/?
La Figure VI-3, extraite de [Pelletier, 2006], m@ntes résultats obtenus en inversant a
I'aide de I'algorithme de Nestor-Olsen le signal) lplus ou moins bruité.

gtheorique(r) = VI. 7

100 . T T
SEERTY.
o Limite 45 %
=
a5}
<
) I
2
=
E
p]
D
= 0.1
a8 .
--=-- Sans bruit
e Bruit 3%
—— Bruit 5%
ool —rno—-  —— L
0.00 0.20 0.40 0.60 0.80 1.00

/R
Figure VI-3 : estimation de I'erreur relative due al'inversion d’Abel en fonction du rayon et du bruit
contenu dans le signal.

Pour un signal non bruité, les erreurs du signarse numeériqguement par rapport a la
transformée connue analytiquement sont trés faiplegu’a r/R~0.9. L’incertitude relative
augmente ensuite tres fortement (elle est due aexurs de troncature de la méthode de
Nestor-Olsen, qui deviennent plus importantes gugdnal dans cette zone peu lumineuse).
Pour cette raison, on ne pourra pas considérer eorfiables les résultats obtenus
expérimentalement au bord du plasma. La limiteréirpde laquelle I'incertitude devient trop
grande pour pouvoir se fier aux résultats dimimursdu’on bruite le signal. La qualité des
résultats finaux dépend donc fortement du bruiiduéed dans les mesures de I(x). Les
meéthodes pour limiter ce bruit seront décrites bus

1.3. Théorie des transitions radiatives et hypothes  es de
mesures.

Les plasmas étudiés ici sont supposés en équitibtisionnel. Etant donnée la
fréequence du champ utilisé pour I'induction, sdatsélectrons sont excités, les ions ont trop
d’inertie pour réagir au champ dans le temps ddemi période. Les particules lourdes sont
chauffées par collisions avec les électrons ménte tsansfert d’énergie par ce type de choc
est relativement peu efficace. A pression atmosphérla fréquence de collisions est telle
gue I'on peut supposer que I'énergie cinétique maogede toutes les particules est la méme.
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Pour les mesures par OES, on suppose que leseétités sont peuplés suivant une
distribution de Boltzmannii( 8). Cette description ne tient pas compte de l'effetla
désexcitation radiative des atomes sur le peupledenétats excités. Cet effet est nul si une
transition est a I'équilibre radiatif mais cettéusiion est I'exception plus que la regle. Dans
le cas général, I'émission spontanée ou induitphaons va modifier les densités d'états. Le
choix de transitions tres intenses pour les mesmeSES est donc déconseillé puisque plus
une raie émet intensément, plus son état émetitayurer d’étre éloigné de la statistique de
Boltzmann et plus I'évaluation de la températur@adtir de cette densité d’espece sera
faussée.

Difféerentes méthodes permettent de relier les éwii@s mesurées aux densités
électroniques ou directement a des températurage3 oeposent cependant sur la statistique
de Boltzmann.

1.3.1. Détermination de la température par mesure de l'inénsité
absolue des raies

Un spectrométre donne des mesures en photoasisie longueur d’onde donnée. A
'aide d’'une lampe de luminance spectrale connuepeut établir une conversion entre les
photons.g et une intensité radiative spectrale en VKsn'.nm'. Cette étape permet
I'utilisation de deux méthodes dites « absolueg détermination des parameétres du plasma.
L'une est basée sur la mesure de lintensité d'taie et l'autre sur l'intensité du fond
continu. L’étalonnage par une lampe spectrale d@nance spectrale connue sera expose
plus loin. Dans les deux cas, l'inversion d’Abekrpettra d’obtenir les émissivités locales

g(r).
Si I'on considére la mesure d’un profil de raie sléancas ou le dispositif optique a été
étalonné, le lien entre densité de |'état excitéreissivité est direct :

gu()= 4:1; A,n,(T) VI. 8

Avec g, I'émissivité totale de la transitioriy la longueur d’'onde centrale ef,Aa
probabilité de transition. On a donc pour les désset la température:

41 &
n (T) = —2-u VI. 9
M="h
-E
T= = VI. 10
K, In Q(T)n, (T)
I:)0
9.9, 7kBT

L’équation {1. 10), obtenue a parti des équations précédentes let des gaz parfaits,
peut étre résolue de maniere itérative. Dang et Vvi. 10, on doit utiliser l'intégrale sur le
spectre du profil d’émission de la raie considérée.

La source n'étant pas ponctuelle, les photons émisun point du plasma sont
susceptibles d’étre absorbés durant leur trajejujasl spectrometre. On doit donc choisir la
transition radiative a une longueur d’onde pouukdlg le milieu est optiquement mince. Si la
transition choisie est auto-absorbée, on ne mesupgune partie de I'énergie émise par le
plasma et on en déduira par suite une températpdasse.

L’avantage majeur des méthodes « absolues » edoquatilise le logarithme du signal
pour obtenir une température. Cela va significatieet réduire I'incertitude de mesure. En
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effet, a une variation d’'un facteur 2 de I'émissyicorrespond une variation de quelques
centaines de K de la température. Les résultaenabtpar ces méthodes sont en outre moins
sensibles aux incertitudes sur les probabilités tdasition que les méthodes dites
« relatives ».

1.3.2.  Cas particulier des multiplets

Ce type de mesure est semblable a la détermindddempérature a partir d'une raie
mais nécessite un traitement particulier. Apreggrdtion sur les longueurs d’onde de
I'émissivité du multiplet, constitué de i raies, ohtient une émissivité totaky, qui a la
forme suivante dans le cas de 'oxygéene :

Aui9uj EXF{ = J
! keT ) |_ £(T) VI. 11

he Py %(T) 5

Enu (T) =
Mo 41 KgT Qo(T) i raies Aoj

Avec x(T) la fraction volumique d’oxygene dans le mélardgka température T. Les
mesures fournissent la valeur dgy, on obtient une évaluation de la température par
itération, en recherchant les zéros de la fond{io)r euy.

1.3.3.  Méthode absolue a partir du fond continu du rayonnenent

Cette méthode fonctionne sur le méme principe quprécédente sauf qu'on mesure
I'émissivité du fond continu. Pour les plasmas &sidci, on peut montrer d’apres les
résultats de la littérature [Cressault, 2001] et mwopres calculs (Figure I1V-5), qu’'un
phénomeéne est dominant pour le continuum de rayoane Il s'agit de la recombinaison
radiative :

Ar® +hy o Art +e” VI 12
On rappelle I'émissivité pour ce type de transitiadiative :
£l =Cy e 21— ¢~ po)]g;¢, (T) VI. 13
Q(T) TY? '

Avec G=5,44.10 (W.nr.K=sr'), n, g et Q respectivement la densité, la
dégénérescence du premier niveau et la fonctiopadition de I'ion.{,(T) est un facteur
correctif dit de Biberman et décrit dans la littara [Hofsaess, 1978, 1979]. Pour un gaz
monoatomique, on peut en déduire la densité él@gue et la température en résolvant :

rec 12
n(T)=| & (MQ (MVT VI 14
C,z4L- ¢~ Aw)]gi ¢, (T)
2y Q(T) [ 27mkgT \*'2 _ _
ng(T)=ng Q(T)( h J e(- B(E;, - AE))) VI. 15

Comme pour les mesures d’intensité absolue des, Haienilieu doit étre optiquement
mince pour le fond continu. On peut simplement mgmar que pour les longueurs d’onde
visibles le fond continu du rayonnement n’est gasoebé dans un dispositif tel que le notre et
pour un plasma d’argon ou un mélange argon-oxygene.

Cette méthode n’a pas été utilisée dans cette @aiea sa place dans une description
des différentes manieres d’évaluer les paramétuespliasma donné.
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1.3.4. Méthode basée sur I'intensité relative des raies

Pour deux raies 1 et 2 dont les niveaux émettearsegpondent au méme degré
d’ionisation on peut écrire dans I'hypothése d’guigbre collisionnel :

& _ 91AooAin e(
—L = =702 o - B(E, - E,)) VI. 16
& 9AnAu2
Aveceg; I'émissivité de la raie i intégrée sur le speclirgient alors :
— E.-E

VI. 17

kB(In[ 91402 A j _ h{‘%j}
92401 A2 &

Cette méthode permet avant tout de se passerati@éade du dispositif optique, méme
s'il est préférable de choisir deux raies proche$oagueurs d’onde afin de s’affranchir des
variations de réponse du photomultiplicateur esplectrométre avec la longueur d’onde. La
faiblesse de la méthode réside dans I'utilisatianrapport §€:/€;). Au bord du plasma, le
signal étant faible, la méthode revient a divisamdvaleurs proches de zéro, ce qui méne a de
grandes incertitudes. Elle est en outre sensible inoertitudes sur les probabilités de
transition.

On peut appliquer cette méthode a un groupe dedeudeux raies afin de tracer un

diagramme de Boltzmann. En tragaGIAi} f(E,), on obtient une droite de pente

uul
—-1/k,T, pourvu que la population des niveaux excitésesuive statistique de Boltzmann.

Cette méthode requiert donc que le plasma soitherade I'équilibre collisionnel. La
température s’obtient par régression linéaire.

Le diagramme de Boltzmann donne des résultatspgpécss si I'écart d’énergie entre les
niveaux des différentes raies utilisées pour leetrast important. Dans le cas de l'argon, les
niveaux des raies non absorbées sont tous commires ¥2,5eV et 15,75eV environ. Cela ne
permet pas de constituer un diagramme de Boltzrirasrprécis, d’autant que les probabilités
de transitions de I'argon sont mal connu@sg\(/ A, =25%). Pour cette raison, on injecte

parfois de trés faibles quantités de fer pour séaldes diagrammes de Boltzmann [Pelletier,
2006]. Le fer présente de nombreux avantagesydmme beaucoup, on peut le détecter pour
de faibles concentration car ses niveaux excit@slsms en energies et donc facile a peupler et
les probabilités de transitions sont bien connues. niveaux excités sont répartis sont une
large gamme, ce qui permet de d’étaler les pountsesdiagramme de Boltzmann. Le fait que
le fer rayonne beaucoup peut également étre umwuécient : la population des niveaux ne
Suit pas nécessairement une statistique de Boltznearie plasma peut étre refroidi par
rayonnement si le fer est injecté en grande quantit
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2.  Dispositifs expérimentaux

2.1. Torche d’analyse

Générateur haute

Spectrometre

Générate
haute
tensiotr

Figure VI-4 : ensemble du dispositif servant a la msure des propriétés d'un plasma inductif.

Le dispositif expérimental (Figure VI-4) est cotigdi d’'un générateur a haute fréquence
de 40MHz qui comprend deux triodes de 2,5kW chac¢kigure VI-5). Sur ce générateur est
montée une torche dont le schéma est donné sigueeFV/I-6. Les débits de gaz de la torche
sont contr6lés par des débitmetres. L'inducteueadalisé au laboratoire et est constitué de 5
spires (Figure VI-7). L’'acquisition des donnéesfai par un spectrometre équipé d’'un
monochromateur Czerny-Turner (longueur d’onde deatt entre 300nm et 700nm) et d’'un
photomultiplicateur.

2.1.1. Générateur haute fréquence

Le générateur, de marque Durr, est un modele adigacordées fonctionnant a 40MHz.
Son schéma électrique est donné sur la Figure Yitége de [Michaud, 1983]. La puissance
induite par le générateur est réglable via la hdetsion d’alimentation. Dans une telle
installation, la fréquence est grossierement imp@s& la longueur | des lignes quart d’onde :

(o VI. 18
4
c étant la vitesse de la lumiere. Le circuit oaaillet notamment la capacité d’accord

réglable permet de fixer la valeur précise dedagtience.
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HT Lignes anodiques

Inducteur

:

ILignes de couplagd] l

1

Capacite d’accord

Triodes

-

Lignes cathodiques

Figure VI-5 : schéma de principe du générateur HF.

2.1.2. Torche

Jet
plasma
ﬁ )sma axis
= 4« 'V Tube extérieur
‘ o ' _ _—_-.‘ (quartz)
Inducteur ] I _ .
(cuivra) ._ .
Tube auxilisire (quartz)
Tube intérieur ou injecteur
T | _’/,-' (alumine)
T 11
Auxiliaire
Plasmagéne Q)
(Qgu)
Injection
(Qiny)

Figure VI-6: principe de fonctionnement d’une torche ICP.
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Figure VI-7 : schéma de la torche ICP
utilisée au cours des expériences.

La torche permet de monter deux tubes concentriqaediametres intérieur 27mm et
22mm (Figure VI-7). Les tubes utilisés sont en tpdr'injecteur est solidaire de la torche.
Le tube extérieur est monté rigidement sur la ®r@dt s’'aligne ainsi avec l'injecteur). Le
tube intermédiaire est aligné sur les deux auttesde de deux vis de réglage placées a angle
droit sur sa circonférence.

2.1.3.  Dispositif d’acquisition

Le dispositif optique permettant la mesure par @EiSeprésenté sur la Figure VI-8. Le
miroir est monté sur une unité de rotation moterigérmettant de parcourir la source plasma
dans les directions x et z. Les caractéristiqued’'utgté de rotation motorisée (URM)
entrainant le miroir sont données dans le Tablekd.\La distance torche/miroir (Figure
VI-8) est de 780mm sur notre installation. Il eshd possible de réaliser jusqu’a 200 mesures
distinctes et reproductibles en parcourant todlidenétre de la torche. Un plus grand nombre
de point donne de meilleurs résultats apres lagohae de post-traitement décrite plus loin.

Tableau VI-1 : caractéristiques du plateau de rotabn motorisé
sur lequel est monté le miroir.
Pas/révolution du moteur 200

Répétabilité (°) <0.02

Réduction 180 :1

Incrément d’angle (°) 0,01 a 0,03 selon les
mesure

La distance focale de la lentille est de 200mmlelntille est placée a 285mm de la fente
d’entrée du monochromateur et le miroir a 135mntadentille (Figure VI-8). Ces distances
sont telles que I'image de la fente d’entrée aerava lentille corresponde a I'axe de symétrie
de la source plasma. On fixe ces valeurs en relglamdtteté de I'image du plasma sur le fente
d’entrée.
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Pour I'ensemble du dispositif optique on obtienguandissement G :

G= Ls =0,313 V1. 19

1 + I‘2

Ceci correspond au grandissement de I'image denite fd’entrée au niveau du plasma.
Pour les mesures sur des raies atomiques, la dé&mi&ée de taille variable a été réglée sur
0,5mm de hauteur et 15um a 25um de largeur sefomésures. Les cordes sur lesquelles
sont faites les acquisitions mesurent donc entpgrb@t 100pum de large et 1,6mm de haut.
L’inducteur a donc été concu de telle sorte que paisse mesurer convenablement le signal
entre les spires (étant donné les dimensions dislesnpour la fente d’entrée), sans que
'inducteur ne projette d’'ombre sur la fente d’&etr On peut également noter que les zones
du plasma observées lors de deux mesures succeBsige recouvrent pas.

Pour toutes les mesures concernant la torche ¢saale photomultiplicateur a été
alimenté avec 600V, un compromis entre amplificaties signaux faibles et prévention de la
saturation du signal. C’est en outre une valeuériatire a la valeur du seuil de bruit
d’amplification du PM.

Enfin, on place derriere la source plasma un foad afin de limiter les réflexions
parasites et la lumiére diffuse qui pourraient $anga mesure.

Monochromateur

TN

7 ) Amplificateur )
P '.o" . a _ l a J o—— __FJ,/;‘\\.__.‘/
> :
p— Y 1 4
Torche @_ | I i)
= PR Central
Miroir tournant ] e » d’acquisition

Figure VI-8 : Schéma général de I'ensemble du dispiif d’acquisition.

2.2. Torche de purification

2.2.1. Générateur HF et torche

Le générateur, de marque Huttinger, a une puissammoénale maximum de 60kW. Il ne
comporte qu’une triode. Des condensateurs a air@mmectés en paralléle avec l'inducteur
plasma, et le circuit oscillant ainsi constituéefia fréquence a 3.5MHz.
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La torche installée sur le réacteur de purificapan plasma est congue différemment de
celle utilisée pour I'analyse. Elle comporte traibes concentriques (plasmagéene, auxiliaire
et injecteur), mais le tube extérieur est en faié wage froide sectorisée (tube de cuivre
refroidi, et découpé en secteurs par des fentaaleayl L'injecteur en cuivre est également
refroidi a I'eau. L'injecteur se positionne a ureuteur variable et permet l'injection de gaz
directement dans la zone de I'inducteur plutdét gneamont de I'injection du gaz extérieur
comme c’est le cas sur la torche d’analyse.
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Tableau VI-2 : cotes de la torche une

fois installée dans le réacteur. /.

Torche EPM40

D nominal 40

D tube intermédiaire | 38

L cage froide 158,5 /

Entretoise 0

Injecteur 16-D2

.. h-

Dext injecteur 16 Bak

D int 7 2

Platine silice ~

Déport intérieur ©)

platine 10 O

Epaisseur platine 11

Inducteur HF O
/ \4

nb spires 4 Q9 3 ‘

D int 77 L B

h totale (h-ip) 51

Creuset G

D int 200

D ext 224

h secteurs 218,5

Inducteur MF hélicoidal

nb spires 5

D int (mm) 260

Géométrie :

Torche

Dépassement torche

Dep-T 25

Z tube intermédiaire

Z-int 100,6

Z injecteur

Z-inj 78,9

Garde inducteur

G-ip 0 :

Hauteur boite a eau |

h-BaE 137 [

Creuset |

Profondeur utile ‘

p-C \

h totale inducteur ‘

h-ic 100 . . p Lo

. Figure VI-9 : schéma de la torche installée dans le

Garde inducteur , d ificati

G-ic 30 reacteur de purification

Garde creuset

G-c 50

Global

Dist. tube int -

inducteur

Distance T-C

d-TC 40

Garde fond de

creuset G-fc

Garde boite a eau 5

® Torche concue par Chritian Trassy
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Ces différences de conception s’expliquent parflies de chaleur plus importants
auxquels est soumise la torche lors de la punfinadu silicium (quelques kW ou dizaines de
kW au lieu de quelques centaines de W). Le tubdliaue en revanche est en quartz. La
Figure VI-9 montre le schéma de la torche une ifstallée dans le réacteur. On y trouve les
cotes régissant la position du creuset par ragplartorche elle-méme car la distance plasma-
cible est importante dans le cadre de la purificatie silicium ainsi que le schéma de
linducteur moyenne fréquence servant au chauféagel brassage du silicium. Les cotes non
inscrites sur la figure sont variables et sont éasndans le Tableau VI-2 pour un cas de
fonctionnement typique. Les mesures par OES suéasteur sont réalisées dans l'intervalle
noté d-TC sur la figure puisqu’on ne peut pas fde@emesures a travers la cage froide qui est
métallique. Lors des mesures par OES, il n'y agmsilicium a purifier ni de creuset. De la
méme facon que dans le cas de la torche d’analys#agce un écran noir derriere la source
plasma (ici une plaque en graphite) afin de limligsrréflexions sur les parois métalliques de
'enceinte qui pourraient augmenter artificiellernBintensité mesuree.

Ces mesures doivent compléter celles faites dordhe d’analyse.

2.2.2.  Dispositif d’acquisition

Le dispositif optique utilisé pour I'acquisition tesensiblement identique a celui
présenté dans la partie sur la torche d’analysesdide différence réside dans I'utilisation
d'une fibre optique pour amener la lumiére de Iatille jusqu'a la fente d’entrée du
monochromateur. L'image du plasma est formée sxtremité de la fibre et c’est cette
extrémité qui délimite la zone d’observation.

Par ailleurs, la source étant plus grande dansate de la torche de purification,
lincrément d’angle utilisé est plus important. Qesdifications sont rassemblées dans le
Tableau VI-3.

Tableau VI-3 : modifications du dispositif optique
pour les mesures dans le plasma de purification.

L1 460

L2 75

L3 80 (hors fibre
optique)

Incrément d’angle (°) 0,05 a 0,06 selon
les mesures

3.  Méthodologie et post traitement

Des mesures de température ont été réalisées es/éispositifs décrits ci-dessus et en
utilisant la méthode de l'intensité absolue dessaDn a étudié des plasmas d’argon pur sur
les deux dispositifs et des plasmas Ar 95%5@ molaire sur la torche procédé uniquement.
En plus de I'étalonnage du dispositif, un certaimmbre de précautions doivent étre prises
pour réaliser des mesures fiables.
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3.1. Choix des raies atomiques

Comme le montre les équationis9 etVI. 10 , la probabilité de transition est une donnée
importante pour la détermination de la densité ad’'é&xcité. Dans le cas de l'argon, la
probabilité de transition des raies est souventgoahue. En utilisant la base de donnée du
NIST®, nous avons sélectionné les raies pour lesquigieprobabilités de transition sont
données avec la plus faible incertitude (<25%). @emous I'avons dit au paragraphe 1.3.1,
le milieu doit étre optiqguement mince pour les loegrs d’onde auxquelles on effectue les
mesures. Dans le cas de mesures faisant interleerstatistique de Boltzmann pour la
détermination des paramétres physiques du plasmajod prendre soin de choisir des
transitions dont le niveau haut n’est pas trop lpeode lionisation. En effet, un écart a la
statistigue de Boltzmann peut apparaitre a causd’édeilibre d’ionisation prédit par
'équation de Sahai(9). Enfin, la raie doit étre dans la plage de longu#onde utilisable
par le monochromateur.

L’application de ces criteres permet sélectionnentaines raies de I'argon dont les
caractéristiques sont données dans le Tableau Ektte liste ne prétend pas étre exhaustive
et d’autres transitions de I'argon satisfont ceeaient ces critéres.

Tableau VI-4: données spectroscopiques pour les
transitions de I'argon utilisées au cours des meses.

Ao (nm) Aul (5-1) AAy OQu Eu (eV)
/Aul (%)

420 9,67.10 25 7 14,499

451 1,18.16 25 1 14,576

687 2,78.16 25 3 14,711

696 6.39.16 25 1 13.328

La raie Ar 696nm a été placée dans le tableau esmntesures ont été effectuées a cette
longueur d’onde a a des fins de tests. D’aprésdisils de spectre de I'argon (Tableau 1V-3),
cette raie devrait étre auto-absorbée dans un plashgue celui qui a été utilisé pour ces
mesures. On a donc cherché a vérifier si la mémeédeature est obtenue avec une raie auto
absorbée et avec des raies non absorbées.

3.2. Etalonnage du dispositif

Cette étape est nécessaire pour réaliser des mgrmmratensité absolue de raies. Elle a
été realisée a l'aide d’'une lampe a ruban de tengstont la luminance spectrale a été
déterminée au Laboratoire National d’Essai (LNE).luminance théorique de la lampe est
donnée sur la Figure VI-10. Y figurent aussi leteisités (en photons) mesurées avec
notre dispositif optique sur I'installation d’anab/spectrochimique.

On a placeé le ruban de la lampe de telle sortel’gue de symétrie du ruban coincide
avec celui du plasma (Figure VI-11). Lors de laed®&ination de la luminance spectrale de la
lampe au LNE, le ruban a été porté a 23304K a l'aide d’'une alimentation délivrant un
courant de 14,3At 10mA. C'est cette valeur de courant qui a été adyite lors de
I'étalonnage du systeme optique grace a une almtientstabilisée disponible au laboratoire.

6 http://physics.nist.qov/PhysRefData/ASD/lines fdrtml
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Figure VI-10 : Luminance spectrale théorique de ldampe a ruban de tungsténe et intensité mesurée
correspondante en fonction de la longueur d’onde.

Axe du plasma lorsque la torche est montee

Lentille Fente d’entre

fenetre en quartz

Image degla fente d’entree

Figure VI-11 : configuration du dispositif optique lors de I'étalonnage de la chaine de mesure.

La Figure VI-11 représente le montage réalisé pétalonnage du dispositif optique.
La fenétre en quartz a une transmissior 0.92. On a pris soin de placer cette fenétre
perpendiculairement a la ligne optique. Le mirdesh pas représenté pour la lisibilité du
schéma mais les distance fente/miroir et miroirs@gont les méme que sur des mesures.

L'intensité émise par la lampe par unité d’angide et de surface étant connue, on
peut ramener I'émissivité du plasma a cette grandpu correspond également a une
émissivité intégrée sur une longueur. En fait sRipasse comme si la lampe était un plasma
dont toute la lumiére sortirait d’'une surface csp@ndant a celle du ruban de tungsténe. Pour
cette raison, il est important que I'image de latéed’entrée soit intégralement contenue sur
le ruban, puisque I'image de cette fente au nivdhaylasma n’est jamais occultée lors des
expériences. Les dimensions du ruban sont de 34nmin3mm, ce qui compatible avec la
taille des fentes d’entrée et le grandissement dotage optique.

Les mesures effectuées avec la lampe a ruban ret dispositif optique installé sur la
torche d’analyse sont représentées sur la Figuw&0VLa réponse du systeme optique n’est
pas constante avec la longueur d’'onde. Pour legiEurs d’onde proche du rouge on observe
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une chute de la réponse qui est due principalementhotomultiplicateur. En effet dans le
rouge ou linfrarouge, les photons ne sont plugassergétiques pour expulser les électrons
de la bande de valence du matériau photoélectrilyjuelétecteur et le signal observé est
moindre pour un méme nombre de photon. A partirdies courbes de la Figure VI-10, on
peut tracer la courbe d’étalonnage du dispositifgoe. Cette courbe est valable a condition
de ne pas changer les parametres du systeme GSHiui

- distance entre les différents éléments du banqugti

- dimensions des fentes d’entrée et sortie

- tension aux bornes du photomultiplicateur

Une courbe d’étalonnage doit donc étre tracée pthaque jeu de paramétre

d’acquisition utilisé. La courbe d’étalonnage cependant a un jeu de parameétres habituel
lors de nos mesures est donnée sur la Figure VBI2constate bien la diminution de la
réponse du dispositif avec la longueur d’onde. Aimyaleur de l'intensité radiative mesurée
correspond & 1/FT) par photons:Smesuré.
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Figure VI-12 : courbe d'étalonnage de la chaine deguisition (FT(A)).
En W.Sr-1.m-2.m-1/(photon.s-1).

La méme démarche a été realisée sur la torche déicaion et mene a des
observations similaires.

3.3. Traitement des données

Une procédure doit étre appliquée pour obtenirtdegpératures a partir des intensités
spectrales mesurées. Le premier objectif de cetteedure est de déterminer les émissivités
locales a l'aide des intensités spectrales. Ensilitest aisé d’obtenir une température en
faisant I'hnypothese de 'ETL. Comme nous l'avons @est I'inversion d’Abel qui permet de
passer de mesures intégrées a des valeurs lot¢atetee derniere est trés sensible au bruit
présent dans le signal (Figure VI-2). On a donkseétidifférentes procédures permettant de
limiter les erreurs dues au traitement inverse gfuetransformée d’Abel.

La Figure VI-13 montre les différentes précautiosessaires pour réaliser l'inversion
avec un minimum d’erreur.
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Figure VI-13 : organigramme de I'étape de traitemendes données (d'aprés [Pelletier, 2006]).

3.3.1.  Corrections des données expérimentales

La premiére étape du traitement des données esordeertir I(x) en W.rif.sr>.m?* a
'aide de la fonction de transfert (Figure VI-1EBnsuite, certaines corrections que nous
détailleront plus loin dans ce paragraphe, doivairg faites pour s’affranchir de signaux
parasites ou d’'artefacts expérimentaux. La Figurdd/représente les intensités spectrales
[,(x) obtenue directement aprés la mesure (a) etsape@x corrections différentes. Les
courbes correspondent aux mesures faites a la doinglionde centrale de la raie Ar420nm
sur toute la largeur de la torche d’analyse (deshg a 13,5mm) en z = 0,5mm (z = Omm est
pris a la sortie de I'inducteur). Etant donnédmpérature de la paroi (quelques centaines de
°K), aucun rayonnement ne devrait étre mesuré pswl3.5mm.
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Figure VI-14 : intensités spectrales)l(x) aprés les mesures et aprés différentes
corrections. On s’est placé a la longueur d’onde o&ale de la raie Ar420nm.

Les données brutes sur la Figure VI-14 présenteetintensité radiative non nulle au
niveau des parois. Ceci met en évidence la diffusiotique parasite sur les tubes de quartz
ou sur I'écran noir derriére la source dont il feeriir compte avant d’'inverser les mesures.
L’intensité des ces réflexions est assez simplétarchiner au niveau des parois puisque le
plasma ne devrait pas émettre a cette positionel@zmt, rien ne permet de supposer que les
réflexions parasites ont une intensité constante pmutes les valeurs de x. Par exemple, la
rupture de pente sur les données brutes aux alsrdeu = 12mm suggere que les réflexions
parasites ne se limitent pas a l'intensité mesarée=+13.5mm. Différentes corrections ont
donc été faites et inversées afin de mesurer Idlwence sur la température obtenue en
dernier lieu. La courbe (b) correspond a une ctimec/ariant linéairement entre les valeurs
d’intensité radiative au niveau des deux paroifmtehsité soustraite aux données brutes est
donc :

sousrard 9 = oo LSO (4 135 + 1 (~1.35mm)

En supposant que la rupture de pente observéezanmlest un artefact, on a tronqué
les données brutes (courbe (c) sur la Figure Vidfi4) de maintenir une pente constante sur
les bords du plasma. L'influence de cette correctiera détaillée dans la suite de cette partie
(Figure VI-15). Apres ces différentes correctiotes données ont été inversées (tous les
autres parametres de traitement étant identigudsdons tout de méme que ce genre
d’'artefact n'apparait pas systématiqguement loraweEsures.

La Figure VI-15 montre les températures obtenues &&s trois jeux de données de la
Figure VI-14 et en intégrant sur le spectre poueoio I'émissivité totale de la raie.

Les acquisitions ont été faites sur une plage sgectde 0,1nm. Les émissivités
obtenues apres inversion d’Abel sont intégréesstie plage. Pour ce faire, il faut soustraire
aux intensités mesurées le fond continu du rayoenénjque I'on obtient en mesurant
l'intensité a une longueur d’onde éloignée du aedtr la raie). Sur notre dispositif d’analyse,
le fond continu mesuré avec des fentes fines denl®R25um était plusieurs centaines de fois
moins intense que la raie Ar420nm et la soustractio fond continu n’entraine pas de
modification notable des résultats.

VI. 20
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Figure VI-15 : températures déduite des densités état excité Eu = 14,499eV a z =
0,5mm en fonction du rayon et pour différentes métbde de traitement des donnée

Tous les autres parametres de post traitementdesontémes sur les trois courbes de la
Figure VI-15 et seront détaillés plus loin. Comnmepeut le constater sur les courbes (a) et
(b), 'annulation de l'intensité radiative au nivedes parois n’influence pas les températures
de maniere significative dans la partie centraks températures en bord de plasma sont par
contre pus faibles mais la rupture de pente egpuosivisible et semble peu crédible pour un
plasma d’'analyse. Pour r = 13,5mm on mesureraitteim@érature supeérieure a 6000K, et le
tube de quartz aurait fondu...

La troncature des données (c) permet d’élimineadefact mais mene a une diminution
importante de la température en partie externe.

Au final aucune solution ne semble vraiment satisfae. Les résultats les plus
crédibles sont obtenus en annulant lintensitéatadé (b) et en ne tenant pas compte des
résultats pour r>10,5mm. Cette erreur pour les dgarvaleurs de r est indépendante de
I'erreur numérique induite par I'inversion d’Abdtigure VI-3) puisque sa cause réside dans
les données brutes obtenues. Elle est trés prahabtdiée a la présence du tube de quartz et
a I'ouverture non nulle du faisceau optique de measu

3.3.2.  Lissage et symétrisation des données

Une fois les corrections faites pour supprimer oettra en évidence les artefacts
expérimentaux, les mesures doivent étre lisséest aleales inverser car I'inversion d’Abel
fait intervenir la dérivée spatiale de I'intensitéiative. Le bruit inhérent aux mesures peut
donc fausser les résultats.

Un lissage polynomial a été choisi pour lisser desnées. Il est également possible
d’interpoler entre les points. L'interpolation pegnde minimiser le bruit « numérique » da lié
a l'algorithme d’inversion, et peut pallier en parun manque de points expérimentaux.
Inverser un profil d’'intensité constitué de tropupde point cause une distorsion du profil
apres inversion. Intercaler des points entre lesunes permet de contourner partiellement
cette limitation. Etant donné le grand nombre datsau’il est possible d’acquérir avec notre
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dispositif expérimental, I'interpolation des donségest pas une étape cruciale pour nos
mesures. Son utilisation ou non n’influe pas sigativement sur les résultats.

On a vu plus t6t que I'on doit réaliser une intéigra dans le domaine des longueurs
d’onde pour obtenir 'émissivité totale de la ra@eremonter aux densités d’états puis aux
températures. Il s’avére qu’en intégrant les intéasavant inversion plutét que les
eémissivités apres coup on obtient une procédulessizge des données qui complete bien le
lissage polynomial. Sur la Figure VI-16, on voitfame d’un signal,(x) pris a une des
longueurs d'onde de la raie Ar420nm. Ce signal fegiement bruité (en fait plus on
s’approche de l'aile de la raie, plus il ya de Breit il peut étre difficile de le lisser sans
perdre d’information pertinente. En intégrant lesiaées brutes ou corrigées sur le spectre, il
est possible de travailler sur un signal plus pragirde minimiser le besoin de lissage.
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Figure VI-16 : lissage des données par intégratiote l'intensité spectrale.

L’inversion d’Abel suppose que la source possede symétrie de révolution. On va
donc travailler a partir du profil d’intensité élalsur un rayon. Cependant, la source
d’émission peut engendrer des profils I(x) légenmemeaissymétriques. On doit donc se
ramener a une distribution radiale en moyennantriesures de part et d’autres d’'un axe a
déterminer.

La détermination du centre du profil est faite pgalisation de I'intégrale de I(x) de
part et d’autre du centre de symétrie comme déaritla Figure VI-17. D’autres méthodes
pourraient étre envisagées. La source étant syquéiriil est possible de déterminer la
position du centre du profil a partir de la reclherd’extrema de I(x). Ces deux méthodes
différent lorsque I(x) présente une dissymétrie angnte (Figure VI-18). Les différentes
solutions ont néanmoins donné des résultats sefablhirs de nos expériences.

Il est a noter qu’'en cas de dissymétrie notablenddlleure solution est de régler la
géomeétrie de la torche !
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Figure VI-17 : algorithme de recherche de la positin de
I'axe de symétrie du plasma (tiré de [Pelletier, 206]).

1(x)

E Axe de symetrie obtenu par egalisation des aires

x

Azxe de symetrie obtenu par recherche d’extremum o
Figure VI-18 : axe de symétrie du plasma trouvé paudeux
méthodes de détermination de la position de I'axeaths le cas d'un
profil d’'intensité fortement dissymétrique.

3.3.3. Estimation des incertitudes

Le calcul de lI'imprécision sur la température obiempres le traitement des données
n'est pas simple en raison des nombreuses souregeuwt dont il faut tenir compte. Les
différentes sources d’erreur sont représentéekadtigure VI-19. La dispersion des mesures
est de l'ordre de 5% sur les données brutes I(&)churbe d’étalonnage mesurée avec le
dispositif optique montre également une disperdgies mesures. Il y a notamment un saut de
lintensité radiative (Figure VI-10). L'erreur sgette fonction de transfert est estimée a 5%
également. En prenant des fentes d’entrée et dee samussi petite que le permettait la
luminosité du plasma, on a pu supprimer presqueerentent le fond continu du
rayonnement. Celui-ci étant de I'ordre du coupdirpune intensité de plusieurs centaines a la
longueur d’onde centrale, on considere négligebdteeur qu’il engendre. Le traitement des
réflexions et diffusions parasites sur les tubet a&ssez difficle comme on la vu
précédemment. Il est probable que les réflexionagitas n'ont pas la méme intensité en tout
point de la zone d’observation. La réflexion pagasisible sur la Figure VI-14 (courbe (a),
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r~12mm) sert de référence pour le calcul de lititete faute de meilleures données
disponibles. Elle est de l'ordre de 10%. Pour eafficette valeur, il faudrait d’'une part

connaitre plus précisément les caractéristiguegjugs des tubes en quartz et réaliser un
calcul pour déterminer a priori le comportementes réflexions dans la torche.

Erreur sur la
fonction de transfert
de l'appareillage

Fond continu du

rayonnement
Erreur su la
Dispersion Réflexions sur position de I'axe
des mesures les tubes de symétrie
i Interpolation,
Mesure de Corrections lissage et
1(x) svmaétrisatio

l

i Introduction des
Conversion en

A A parameétres Inversion
den_slte d. etat d’acquisition et d’Abel
excité puis en intégration sur le
température spectre
Probabilité de Dimensions Erreur numérique
transition des fentes due a l'inversion
Pression de Pas spatial
travail d’acquisition

Figure VI-19 : les différentes étapes du traitementles données
expérimentales et les sources d’erreur correspondées.

Aprés avoir estimé les erreurs liées aux conditiapgratoires, il convient de
s’intéresser a celles liées au traitement des dmnriéa position de I'axe de symétrie dépend
de la maniére dont on le définit. Cependant, lesumes effectuées présentaient toujours une
bonne symétrie et aucune différence significative éé observée entre les différentes
méthodes. On suppose donc que la recherche ded&asgmétrie du plasma n’introduit pas
d’erreur significative. L’erreur numeérique due anVersion d’Abel dépend du rayon et
constitue une source majeure d’incertitude. L'arrelative pour des données expérimentales
contenant un bruit de 5% dQ a la dispersion desirassest donnée sur la Figure VI-3. Le pas
spatial d’acquisition est déterminé par les caratidues du systéme mécanique actionnant le
plateau de rotation du miroir. Au vu de la grandécision de ce dispositif, le pas spatial est
trés régulier et connu avec une bonne précisioarrélr sur le pas spatial d’acquisition est
donnée par la mesure de la distance source/muogg] connue avec une préecision <1%. On
peut donc négliger I'incertitude qui en découles ldtmensions des fentes jouent un réle
important dans le traitement des données. On fige dimensions a l'aide de vis
micrométriques. Le repérage de la largeur zérofeletes est fait par extinction de signal
d'une raie intense. On estime l'incertitude intribelupar cette méthode #lum, soit une
erreur de 5% environ pour des fentes réglées ébjuen et 25um. Cette erreur est liée a la
diffraction qui rend non-linéaire la relation laogeintensité aux tres faibles valeurs.
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Tableau VI-5 : Estimation de l'incertitude sur la mesure des densités d’'état excité

Source d’erreur Type d’erreur Erreur relative eéenf%o)
Dispersion des mesures constante 5
Fonction de transfert constante 5
Fond continu du constante ~0
rayonnement
Réflexions parasites dépend de la position 10

mais estimée par une
valeur constante

Symétrisation constante ~0
Inversion d’Abel dépend de la position De 1l alQrpo > ou>>10 pour
r'/R<0,75 r/R>0,75
Dimension des fentes constante 5
Pas spatialx constante ~0
Probabilité de constante 25
transition
Pression de travalil constante 5
Erreur totale (pour constante 40
R/R<0,75)

Le calcul des densités d'état et des températurgmrir des émissivités radiales
constitue une derniere source d’imprécision. Ceutafait intervenir la probabilité de
transition des raies qui est connue2d% au mieux pour I'argon. Ceci est la deuxieme®u
majeure d’erreur. Enfin, la pression de travaildes expériences intervient dans le calcul de
la température sous la forme d€T). On estime la pression de travail égale a loaphere a
5% preés. Le Tableau VI-5 récapitule les différensesirces d’erreur ainsi que leur type.
L’erreur globale sur les densités d’état y est@ngaint mentionnée.
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Figure VI-20 : température mesurée en fonction duayon avec la raie
Ar420nm en z = 0,5mm (a) et limites de l'incertitu@ sur la température (b)

Sur la Figure VI-20 se trouve la température obeéeaupartir des mesures sur la raie
Ard20nm (Figure VI-14, (b)) avec la limite hautet dsasse de lincertitude sur cette
température. L'incertitude est importante sur lagit® mais la méthode de l'intensité absolue
des raies permet de limiter cette incertitude loimg détermine la température. Au final, la
température est mesurée avec un une incertitud8@@K environ jusqu’a r~10mm. Au bord
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du plasma, I'erreur numérique due a l'inversion likAainsi que la présence d’artefacts de
mesures rendent l'incertitude beaucoup plus impteta

4, Résultats et discussion

La méthode de traitement des données ayant ét&é@xpon va a présent exposer les
résultats obtenus.

4.1. Torche d’analyse

La géométrie de la torche a été décrite dans Ipithdll. Les parametres qui ont été
gardés constants au cours des différentes expésesmnt donnés dans le Tableau VI-6. La
ligne P(W) correspond a la puissance électriquenfeupar I'étage "courant continu” du
générateur, et non la puissance effective fourmiglasma.

Tableau VI-6 : parameétres expérimentaux fixes pendat les
expériences sur la torche d'analyse.

Q1 (I/min) 13,5
Q2 (I/min) 0
Qs (I/min) 0
P(W) 980
Gaz injecté Ar
F (MHz) 40
Pression (atm) 1

4.1.1. Profils de températures pour différentes raies dedrgon

Des mesures de températures ont été effectuées dafférentes raies de I'argon
(Tableau VI-4). Pour ces mesures on s’est plac& en0,5mm (z = Omm en sortie de
linducteur). Les fentes d’entrée et de sorties étédt réglées a 2mm*20um. Un étalonnage
avec la lampe a ruban de tungstene a été réale® dms fentes identiques afin d'utiliser
l'intensité absolue des raies pour obtenir la teripée. Pour le traitement des données, on a
corrigé les données en supprimant l'intensité awl kol tube extérieur (Figure VI-15, (b)).
Les mesures montrées ici ne présentaient pas fdetr&vident.

Les températures obtenues sont données sur laeFiu21. Au coeur du plasma
(r<7,5mm) les températures obtenues sont les méuaes toutes les raies étant donné
l'incertitude de mesure, sauf Ar696nm, avec lagueh obtient une température nettement
plus faible. Ce résultat était attendu puisque dalsuls de spectre ont montré que cette
transition devrait étre partiellement absorbée aOnesuré une partie seulement de la lumiére
émise par cette transition, le reste étant piégé aplasma.

On observe en revanche de fortes différences sundeds du plasma. Ces différences
peuvent provenir de I'erreur numérique induite piaversion d’Abel mais d’autres causes
pourraient exister. La différence majeure entre te@is transitions est l'intensité radiative.
Ar420nm est plus intense qu’Ar451nm, elle-méme pitense qu’Ar687nm.

A cause de la faible intensité lumineuse au bordplisma, on atteint la limite de
détection du systeme optique pour des valeurs d8,5%hm pour les raies Ar687nm et
Ard51nm. Dans ces deux cas, la limite du plasmadéBhie par la limite de détection du
systeme et non par la température effective.
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Pour Ar420nm, par contre on n’atteint pas cettetéirde détection et 10 0 quelque
soit la valeur de r comme on I'a vu dans la patie1. Pour cette raison, on suppose que les
valeurs obtenues avec la raie Ar420nm sont plusesmsblables gu'avec les deux autres
transitions. On va donc utiliser cette raie powutés les mesures sur des plasmas d’argon par
la suite.

L’erreur numérique sur l'inversion d’Abel ne pernps d’interpréter 'ensemble des
résultats. Méme en supposant que les mesuresrésridu bruitées, ce qui est discutable, on
ne peut pas analyser la partie de la courbe T(r) po 10mm. Cependant, il est important de
pouvoir détecter du rayonnement méme dans les zZmnésversion d’Abel ne permet pas

d’interprétation car les valeurs au centre du plaspres inversion dépendent en partie des
mesures au bord.

8500
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8000 =

7500
3
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7000 -
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6500 || * Ar451nm ”z‘ :
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Figure VI-21 : température mesurée en z = 0,5mm aget raies de I'argon.

4.1.2. Mesures de températures en fonction de r et z

Des mesures de températures ont été effectuéesl@ramt I'émissivité de la raie
Ard20nm a différentes cotes z. Pour chaque cotéhalayage latéral a été fait pour obtenir
des profils radiaux de températures. Les cotess@wpour ces mesures correspondent aux
espaces entre les spires pour les valeurs négativeplus une mesure 0,5mm au dessus du
sommet de I'inducteur. L’inducteur étant de constitle 5 spires, 4 cotes z négatives ont été
choisies (z = -6,5mm, z = -13,5mm, z = -20,5mm,-2E5mm) en plus de la cote z = 0,5mm.
Le choix de ces positions vient de la nécessiteatider les modéles numériques développés
au laboratoire et le modéle du rayonnement préseinf¢oire chapitre Ill.). On a donc choisi

de réaliser des mesures dans la zone sensiblelggunodéles numériques, c'est-a-dire la
zone de couplage (de z =0 a z = -33mm).
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Figure VI-22 : mesures de températures réalisées pla méthode de l'intensité absolue
sur la raie Ar420nm en fonction de la position radile et a différentes valeurs de z.

Les différentes mesures réalisées sur la raie And2sont assez homogenes entre elles.
Les profils de températures présentent une dowssebce qui indique la présence de la zone
de couplage aux alentours de r= 7 mm quelque aaitlleur de z. Pour toutes les cotes, la
chute température est amorcée a r = 8mm, ce gigjuadjue le couplage est limité a une zone
assez éloignée des parois.

Le profil de température reste relativement homegpaur z<-6,5mm, soit la partie
amont de la bobine. La température semble chuter lps plus grandes valeurs de z, ce qui
semble indiquer que le couplage a lieu majoritagenhsur les premiers cm de la bobine.

Ces résultats sur la position de la zone de coapégsur la valeur de la température
dans la zone centrale du plasma fournissent desmiations trés utiles pour la validation des
simulations. En revanche, il est difficile de sadyasur ces résultats pour déterminer le profil
exact de température entre la paroi et la zon@dplage.

4.2. Torche procédé

4.2.1. Mesures en argon pur

Lors des mesures sur la torche de purification,s@st intéressé a l'effet du deébit
injecteur sur les profils de température. Le tuktérgeur de la torche de purification étant une
cage froide en cuivre, il n'est pas possible déis@lades mesures dans la zone de couplage.
On s’est donc placé a 1cm en aval de la cage frétder les différences mesures, on a
maintenu une puissance constante et des débigsni@diaire et extérieur) constants. Le débit
injecteur ainsi que la position de l'injecteur papport a la bobine sont les paramétres
variables de cette partie de I'étude. Ces donra@srappelées dans le Tableau VI-7.

137



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans besas

Tableau VI-7 : paramétres expérimentaux fixes penda# les
expériences sur la torche de purification.

Q1 (I/min) 83,3
Q2 (I/min) 3,4
Qs (I/min) variable
P(W) 28000
Gaz injecté Ar
F (MHz) 27,440
Pression (atm) 1

Deux positions de l'injecteur ont été étudiées.dot@ une position dite ‘haute’, ou
I'injecteur est au niveau de I'amont de la bobi@e.cas de figure a pour avantage d’étre plus
facilement reproductible numériquement. La deuxi@stedite position ‘basse’ et dans ce cas
'extrémité de I'injecteur est située a peu presralieu de la bobine. Ceci correspond plus au
fonctionnement de la torche lors de la purificationis le modéle est plus difficile a faire
converger. La Figure VI-22 représente ces deuxipasidans la torche de 40 mm.
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Figure VI-23: torche de purification avec
I'injecteur en position basse (gauche) et en pogti
haute (droite).

Puisqu’on mesure la température en aval de la fragke, le plasma n’est pas confiné
dans un tube de taille connue comme c’était le stasla torche d’analyse avec le tube
extérieur en quartz. Le plasma rayonne dans t&riedinte, ce qui donne un bruit de fond d
aux réflexions sur les parois du réacteur. Pougebanesure on détermine ce bruit de fond en
visant loin de la source plasma (mais toujoursdaxe de la plague en graphite) a I'aide du
miroir rotatif. On va ensuite corriger toutes legsures de la valeur de ce bruit de fond.
L’étendue spatiale est donc définie par la zonBowua I(x) # 0.

Les mesures de températures sont faites a I'aidke dée Ar 420nm (Figure VI-24).
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Figure VI-24 : mesure de température sur la torchgrocédé a partir de la raie Ar 420nm pour
différents débits et positions de I'injecteur.

Les températures obtenues sur la torche procédéggvehde la cage froide, sont
supérieures a ce qu’'on a mesuré dans le zone geageusur une torche d’analyse. Ceci
s’explique par la densité de puissance induite egti nécessairement plus importante
lorsqu’on couple 28kW dans une torche de 40mm aquzad| on couple 1kW dans une torche
de 27mm. En premiere approximation, étant donnéoleme des zones de couplage et les
puissances mises en jeu, on peut estimer que Eitélate puissance Joule est 10 fois plus
importante dans une torche procédé que dans ucdeetalanalyse, ce qui implique que la
température soit plus élevée dans la torche de 40mm

En analysant les courbes correspondant aux tréesingade débit central utilisées avec
l'injecteur en position haute (Q3 = 0, 2,43L/min%/min), il apparait que I'effet du débit
injecteur est a la fois de refroidir la partie calg du plasma et d’élargir la zone plasma. Plus
on augmente le débit injecteur, plus la zone symdde on observe une intensité lumineuse
supérieure au bruit de fond est grande. L’injectenr position basse semble également
refroidir et élargir le plasma.

4.2.2. Mesures en argon-oxygene

Afin de réaliser des mesures dans des conditiarsioches de celles utilisées pour la
purification du silicium, on a introduit de I'oxygeé dans le plasma.

En général, 'oxygene est injecté dans le réacpaurun des tubes, les autres débits
n’étant constitué que d’argon. Pour simuler unke tebnfiguration, on a besoin d'un modele
de diffusion de I'oxygene dans I'argon car la cosipjon du gaz a I'entrée de la torche n’est
pas homogene. Le sujet de cette étude n’étantgpdénrixtion, ou la diffusion des especes
issues de I'oxygeéne dans 'argon, on a utilisé @éhamge homogene constitué de 95% d’argon
et de 5% d’Q molaire. Le méme mélange est injecté dans legrdifts tubes de la torche. De
cette maniere, on peut supposer que la concemiragist celle donnée ['équilibre
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thermodynamique, calculé ici par le code T&Twinfdrapitre Ill). Cela revient a négliger la
démixtion.

Afin de vérifier, au moins en partie cette hypothésn a mesuré la température, pour
chaque jeu de parametres, avec une raie d’argof2Qdm) et un multiplet de I'oxygéne
(O437nm, Tableau VI-8). Dans I'hypothése de I'ETiLea négligeant la démixtion, on doit
trouver la méme température a partir des raiegdiaet des raies d’oxygene.

Ce multiplet de I'oxygene a été choisi car il preate la raie d’argon dans le spectre, ce
qui permet d’avoir sensiblement la méme réponsgttiomultiplicateur (et donc le méme
facteur de conversion pour l'intensité absolue)sitie, d’aprés nos calculs de spectre, le
multiplet n’est pas absorbé. Enfin il n’y pas derdargon chevauchant le multiplet ce qui
pourrait compliquer fortement le calcul des dessitétat excité.

Tableau VI-8 : données spectroscopigues pour le ntiglet 0437nm.

A(m)  Au(sh)  AAu/Ag O E. (eV) g E (eV)
(%)

436,819 7,56.10 10 1 12,35891 3 9,521

436,824 7,59.10 10 5 12,35887 3 9,521

436,826 7,58.10 10 3 12,35886 3 9,521

Dans cette partie de I'étude, on s’est intéresgéff@t de la puissance induite sur la
température en sortie de torche.

Tableau VI-9 : paramétres expérimentaux fixes penda# les
expériences sur la torche de purification en Argor®,.

Q1 (I/min) 83,3
Q2 (I/min) 3,4
Qz (I/min) 0
P(W) variable
Gaz injecté Ar95% ©5% molaire
F (MHz) 3,4
Pression (atm) 1

Les mesures ont été réalisées pour deux puissa@8&sV et 35,5kW. La Figure VI-25
montre les températures obtenues pour une puiss@n28kW avec un mélange Ar.GDn a
placé la mesure faite en argon pur, toutes leesudonditions opératoires étant identiques
afin de visualiser I'effet de I'oxygéne sur le ples

Dans le cas du mélange Ag;Qa température mesurée sur la raie Ar420nm qoores
bien a la mesure faite a l'aide du multiplet O437fusqu’a r = 12mm, étant donné
lincertitude expérimentale. Pour r>12mm, la tenagpére observée avec I'oxygene est plus
faible. Il est cependant difficile de conclure car 12mm correspond a la limite de fiabilité
imposée par l'inversion d’Abel. On ne peut donc daterminer si cet écart est une erreur
numérique ou un effet de démixtion (I'oxygene seaemtrerait alors dans la zone centrale ?).

En comparant ces résultats a ceux obtenus damséleses conditions en argon pur, il
apparait que lintroduction d’'oxygene refroidit yoeu le plasma dans sa partie centrale
(d’environ 300K) et diminue son rayon (d’environ%2p Cela est cohérent avec le fait que
I'oxygéene augmente la conductivité thermique disipla.

La Figure VI-26 présente les résultats obtenuse@®2 pour des puissances de 28kW et
35,5kW. Dans chaque cas la mesure avec la raicOAM 2t le multiplet O437nm est donnée.
On observe une augmentation de la températurelaaastie centrale et une augmentation du
volume du plasma.

Notons que méme avec 35,5kW injectés, le plasmplestpetit qu'un plasma d’argon
pur de 28kW.
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Figure VI-25 : température mesurée sur la torche pocédé pour 28kW induits dans un plasma d’argon
pur (trait plein) et d’argon-oxygéne (marques).
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Figure VI-26 : température mesurée sur la torche pocédé dans un mélange d’argon-oxygene en
fonction de la puissance induite.

Les mesures présentées ici permettront, comme orerl@ au dernier chapitre, de
déterminer la précision des simulations présengg@sédemment. Elles ont pour but
d’évaluer la pertinence des hypotheses faites tkEsisnodeles de montrer sur quels axes
devront se concentrer les études suivantes afiesdemeéliorer.
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De maniére générale, ces mesures sont fiables quasidntéresse a la partie centrale
du plasma mais trés discutables sur la périph@ie.a pu mettre en évidence certains
tendances dans le comportement des plasmas irglub#irmiques d’argon et d’argon
oxygene.

Les mesures de température mettent en évidenoméade couplage pour les mesures a
lintérieur de la bobine tandis que le profil estugpp monotone dans le panache.
L’augmentation de la puissance induite élargitéehauffe le plasma. Cet effet est inverse a
celui de l'injection d’oxygene (qui refroidit ettrécit donc le plasma).

La comparaison, dans des plasmas d’Ardes mesures sur les raies d’argon et d’'oxygene
n'a pas permis de mettre en évidence le phénom&démixtion. Cependant des mesures
plus fines pourraient fournir des résultats diffégesur ce point. Les différences obtenues
entre les raies de ces deux especes sont darextiinde expérimentale, ce qui ne permet pas
de conclure sur I'importance de la démixtion.
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Chapitre VII. Confrontation des simulations aux
expériences

1. Torches d’'analyse

1.1. Expériences menées au laboratoire

On a modélisé numériquement les expériences stardae d’analyse (Figure VII-1)
présentées dans le chapitre VI. Un article (foemannexe C) résume cette partie de I'étude.

8.63e+03
I §.22e+03
7.80e+03

7.38e+03
B.97e+03
B.55e+03
B.13e+03
5.72e+03
5.30e+03
4.88e+03
— o 4ATels
- 4.058e+03
3.683e+03
3.22e+03
2.80e+03
2.36e+03
1.97e+03
1.65e+03
1.13e+03
il | | 7.A7etl?
= 3.00e+02
Figure VII-1 : image de I'expérience de mesure de

température sur une torche d’analyse et simulation
correspondante.

Pour réaliser les calculs correspondant aux espées du chapitre VI, la principale
difficulté est de déterminer la puissance effectigdée au plasma (voire chapitre I.). Comme
il ne semble pas exister d’évaluations précise$etfiicacité de l'induction dans un gaz on
s’est donné un rendement de couplage de 70% paimialation de ces expériences (donc
700W pour la colonne 1 du Tableau VII-1). Le modié¢erayonnement est ici le modéle P1.
On rappelle ci-dessous les données relatives @dhad du laboratoire, ainsi que celles de la
torche d'analyse de [Regt, 1995], utilisée a léigpauivante.

145



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans besas

Tableau VII-1 : paramétres expérimentaux pour les resures de
références utilisées pour la validation des modéles

Present set-up [Regt, 1995]
D; (mm) 27 18
D, (mm) 24 16
D3 (mm) 1.2 1.2
Q1(L/min) 10 12
Q: (L/min) 0 0.3
Qs(L/min) 0 0.6
P(W) 1000 1200
F(MHz) 40 100
Dol (mm) 32 26
Heoi (mm) 33 15

La comparaison des mesures et des simulationsoaséd sur la Figure VII-2 pour la
torche d’analyse du laboratoire. Les températuiresiiées dans la zone centrale du plasma
sont en bon accord avec nos mesures (étant doliiméertitude expérimentale) pour toutes
les valeurs de z méme si des I'écart s’accentisg/loon s’approche de I'aval de la bobine.

La partie externe du plasma en revanche est bepuooins bien reproduite par nos
simulations. Méme si I'erreur numérique liee avansion d’Abel limite la comparaison aux
valeurs de r<10mm, celle-ci ne peut pas expliqiemsemble des différences que I'on
observe.

Pour toutes les valeurs de z, la zone de couplsigieop pres du centre et le plasma est
trop fin. Le trop fort confinement du plasma poitrraussi expliquer pourquoi dans la partie
centrale la température simulée est supérieurdl@ mesurée, méme si ces écarts restent
acceptables. En effet, en maintenant la zone dplage pres de I'axe du plasma, on confine
aussi la puissance Joule et donc la densité voliende chauffage va augmenter pour
maintenir la puissance totale fournie au plasmai E@our effet d’augmenter la température
dans les simulations. Cet effet semble plus importans la partie aval du plasma (z =
0,5mm et z = -6,5mm).

Une maniére d’améliorer les résultats des simulatigerait d’augmenter la puissance
injectée, ce qui a pour effet de dilater le plagfigure V-8). Cependant, méme en supposant
un rendement de couplage de 1 (i.e. toute la puissde I'étage continu du générateur est
envoyée au plasma), ce qui est tres peu crédiblplasma simulé est toujours trop fin et la
température prés de l'axe est toujours légeremamsimeée par les simulations. On doit
chercher la cause des ces écarts ailleurs qudalpngssance d'alimentation.

Notons par ailleurs que la méthode de traitementdanées présentée sur la Figure VI-
14 (b), consistant en une troncature des donnépsesence de réflexions parasites donnerait
une meilleure corrélation entre calculs et expé&asn Cependant, une telle démarche est
difficile a justifier dans la mesure ou les réflexs parasites n’apparaissent pas clairement sur
les données brutes utilisées pour produire la Eigut-2. L'utiliser reviendrait a supposer
gue les mesures au bord du plasma sont systémagedruitées, ce qui n’est pas évident.
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Figure VII-2 : comparaison des expériences aux sinitions dans une torche d’analyse.

1.2. Expérience de référence de la littérature

Afin d’obtenir plus d’'information sur la validitéed modéles présentés au cours de cette
étude, on a également reproduit certaines exp@sede la littérature. On s’est intéressé aux
travaux de [Regt, 1995].

Les mesures de températures publiées par [Redd] hafilisent pas la technique OES.

Il s’agit de dispersion Rayleigh (dispersion destphs par d’autres photons ou des particules
électromagnétique de taille inférieure a la longuédonde) et Thompson (dispersion des
photons par des particules chargées) sur les étectiu plasma qui permettent d’évaluer la
température électronique. Nos simulations faisaypbthése de I'ETL, on n’y distingue pas
I'énergie cinétique moyenne des lourds et des rélestet on va comparer les mesures de
températures électroniques directement aux tempégtsimulées. Ces mesures ont été
réalisées en aval de la bobine (alc dans [Regt5]1p6ur above load coil). Les données
publiées couvrent a la fois la direction radialéaadirection axiale. Le Tableau VII-1 rappelle
les parameétres expérimentaux introduits dans haslations afin de reproduire les mesures
publiées. Les résultats de ces simulations soméaur la Figure VII-3.

Pour le calcul correspondant aux expériences dgt[RE995], on a représenté la
température qui est notre grandeur de validatida puissance Joule car c’est un parametre
important pour représenter ce plasma induit a baste frequence (100MHz au lieu de
40MHz pour la torche d’analyse du laboratoire).t€dtes haute fréquence nécessite un
maillage plus fin et pose des problemes de conwergdes calculs. En outre, I'hypothése de
'ETL repose notamment sur le fait que les trarisfdiénergie entre les électrons excités par
le champ et les lourds sont complets dans le teahpse alternance. Cette hypothese est
d’autant plus discutable que la fréquence d’inductest élevée (le temps d’'une alternance
diminue quand la fréquence augmente). La fréqudtieduction élevée sur ce calcul rend la
zone de couplage (ou I'épaisseur de peau) plus fime conséquence, les densités de
puissance Joule sont plus importantes (Figure YII-3

147



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans ess

Les comparaisons des mesures radiales et axialgdedé 1995] avec nos calculs sont
fournies sur la Figure VII-4 et la Figure VII-5 pextivement. Sur cette derniére on a
également rapporté les mesures sur I'axe de syamdriplasma du laboratoire présentée au
paragraphe précédent.

K W.m?3
9.11e+03 7.95e+0B
I 5.87e+03 I 7.55e+0B
8.23e+03 7.15e+0B
7.7 Be+03 G.76e+0B
7.34e+03 G.36e+0B
§.90e+03 5.96e+0B
B.4Ke+03 5.6Fe+(B
G.02e+03 5.17e+0B
5.88e+03 4. 77e+lB
g.14e+03 4,37e+0B
4. 70e+t03 [ ] Bl 3.97e+(B
4,26e+03 3.58e+0B
3.82e+03 3. 18e+0B
3.38e+03 2.78e+0B
2.94e+03 2. 38e+0B
2.80et03 1.99e+0B
2. 06e+03 1.59e+0B
1.62:+03 1.19=+08
1.18e+03 7.95e+07
7A40erl2 || L | 3.97e+07
3.00e+02 0.00e+00

Figure VII-3 : résultats de la simulation de I'expé&ience
de [Regt, 1995] : température (gauche) et puissance
Joule (droite)

Les simulations prédisent la bonne gamme de terysérdans le plasma mais la forme
du profil ne correspond pas. Le maximum de tempégadst atteint, d’aprés les mesures pour
r~4,5mm (ce qui correspond a la zone de couplages gue les simulations montrent un
maximum au niveau de I'axe de symétrie.

A z = 7Tmm, la zone chaude du plasma semble trop flans nos calculs et la
température au centre est surestimée par rapperinasures. Ceci pourrait provenir d’'une
mauvaise estimation de la position de la zone d@lage. Nous reviendrons sur ce point par
la suite. Une autre possibilité est que les tratsfde chaleur par conduction soient
surévalués. Cela aurait pour conséquence d’'unimme profil de température. En effet en
augmentant les transferts thermiques, la couchedefrde gaz autour du plasma va se dilater
trop rapidement, confinant ainsi le plasma danspdatie centrale de I'écoulement et
augmentant par la méme la température au centre.

En z = 13mm les différences sont atténuées. A peltdion, I'effet de la position de la
zone de couplage est moins fort, ce qui pourrgiligier pourquoi la zone chaude semble
avoir la bonne taille, contrairement a ce qui dseové pour z = 7mm. La forme du profil
n’est en revanche pas correctement reproduiteigsia

Pour les mesures axiales, on obtient de bonstaésein reproduisant les expériences de
[Regt, 1995] pour r = 4,5mm et z compris entre 7@m22mm. Les mesures réalisées sur
'axe du plasma au laboratoire montrent égalemeatlg température au centre du plasma est
surestimée dans nos calculs, méme si I'écart dsliefaDe maniere générale, I'accord est
meilleur lorsqu’on travaille & 40MHz qu’a 100MHzefie constatation améne a remettre en
guestion la description de I'effet de peau élecagnétique dans les simulations.
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Figure VII -4 : radial temperature measurement by Regt et. al. and corresponding simulatiol
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Figure VII-5 : axial temperature measurements and orresponding simulation for
Reaqt et. al.’s set up (r=456mm) and Michaud’s (r=0mm).

Afin d’expliquer les écarts entre les simulatiohées mesures, on a envisagé différentes
possibilités. L’hypothése la plus incertaine poes kimulations est 'ETL, qui a un effet
important sur les différentes propriétés de trartsgo plasma. On a donc réalisé une étude
paramétrique en modifiant les propriétés de trarispfin de déterminer les parametres
sensibles du modéle. Il est apparu que les calsatg sensibles principalement a la
conductivité électrique et a la conductivité theqod. La Figure VII-6 montre les résultats
significatifs de cette étude. Le cas expérimentadiié est une mesure sur la torche d’analyse
du laboratoire pour laguelle les conditions opérasosont bien connues.

De maniére générale, les différentes simulatioré&lipent la bonne température au
centre du plasma. On s’intéresse donc plus padremhent a la forme du profil de
température. En utilisant les propriétés de trarispaiculées a 'ETL, on obtient une zone
trop fine et légerement trop chaude comme on I'andeédemment (Figure VII-6, (a)).
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Figure VII-6 : Calculated radial temperature profiles at z = -3mmfor different simulation
conditions:

(a) LTE transport properties

(b) Higher electrical conductivity

(c) Lower thermal conductivity

(d) Higher electrical conductivity and lower therma conductivity.

(e) Experiment with corresponding error bars.

Dans la zone de couplage régne un fort champ &gjeetrqui permet aux électrons
d’avoir une énergie cinétigue moyenne supérieuceli@ des lourds. Un supposant que cet
écart n'est pas négligeable (contrairement a cesgppose I'ETL), la plus grande énergie
cinétique des électrons va déplacer I'équilibreSi#da (1.9) de maniere a augmenter la
densité électronique. Plus d’électrons dans lai gdactromagnétique signifie que le champ
dans la partie interne du plasma est plus écranmg@ieela conductivité électrique y est plus
faible, et donc que le couplage diminue plus rapiglet quand on s’approche de l'axe du
plasma. Dans ce cas, I'hypothése de I'ETL auraitr ffet de prédire un couplage dans des
zones ou le champ serait en réalité écranté. Emmé@&ssi I'hypothese de I'ETL n’est pas
correcte dans la zone de couplage, on va sousezdtinconductivité électrique dans la peau
électromagnétique et surestimer le couplage dapartee interne du plasma.

Afin d’évaluer cette nouvelle hypothése, on s’eaté sur des études numériques
utilisant un modele a deux températures publieesMastaghimi, 1985] et [Mostaghimi,
1987]. Ces travaux ont mis en évidence un écartedife cinétique entre les électrons et les
lourds dans la zone de couplage correspondantieoerB00K. Afin de vérifier I'effet de cet
écart, on a utilisé la conductivité électrique ol 1000K au-dessus de la température des
lourds prédite par nos modeles (Figure VII-6, (hps résultats montrent un élargissement de
la zone chaude et une diminution de la tempérajwes de l'axe de symétrie. Cette
perturbation de la conductivité électrique va ddaas le bon sens. Ces différences ne sont
cependant pas assez importantes pour expliquécets obtenus avec les mesures.

On a ensuite étudié I'effet de la conductivité thigjue du plasma. La courbe (c) sur la
Figure VII-6 montre le profil de température obtesn divisant par deux la conductivité
thermique. La température au centre du plasma augmainsi que la taille de la zone
chaude. L’effet n’est pas non plus suffisant pandre compte de I'ensemble des écarts avec
'expérience.
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La courbe (d) de cette méme figure montre le rasult calcul combinant les deux
modifications. C’est ainsi que I'obtient le meilteaccord avec les données expérimentales. I
semble donc que l'utilisation de propriétés dedpamt calculées a 'ETL ne soit pas toujours
adaptée lorsqu'on est en présence de forts changpdrigues. L'augmentation de
conductivité électrique peut s’expliquer par unré@al’ETL. En revanche, la diminution de
conductivité thermique est plus difficile a justifi En effet, les écarts a 'ETL vont affecter
cette propriété de transport a travers la condiétihermique réactionnelle qui est due aux
réactions chimiques. A I'ETL on suppose que legtréas chimigues sont instantanées. La
prise en compte de la cinétiqgue chimique met eded\de ([Pelletier, 2006]) une conductivité
réactionnelle plus faible. Cependant la part déeome dans la conductivité thermique totale
est faible en argon pur et ne peut justifier unésdin par deux de la conductivité thermique.

Il semble juste de dire que les transferts theresquar conduction sont surestimés dans
nos calculs, mais il est difficile de I'expliguestdement en remettant en cause 'ETL.

Une derniere explication a été envisagée. Les urada [Tanaka, 2004] sur les plasmas
d’argon hors équilibre chimigue ont mis en évidennegphénomeéne de diffusion radiale des
ions Ar (et de chaleur) vers I'extérieur du plasma. Nepasidre en compte cette diffusion
peut expliquer pourquoi on observe une zone centhalplasma trop fine et trop chaude.

2.  Torches procédé

2.1. Torche procédé 40mm en argon pur

Les expériences en argon pur sur la torche prodéddmm présentées au chapitre VI
ont été reproduites. Ici aussi le rendement de lagepa été supposé égal a 70%, estimation
discutable. La Figure VII-7 montre pour chague mede profil de température calculé dans
avec les mémes conditions opératoires. On a ulidis@odele P1 mais les calculs avec la
méthode CEN donnent des résultats similaires. Baascalculs, la cible de silicium liquide
n'est pas reproduite (elle était absente lors desunes). On a donc gardé le méme type de
maillage en repoussant la cible plus en aval dmlikement et un imposant T = 300K sur
cette paroi..

Pour cette installation de forte puissance, la taaipre calculée est sous-estimée dans
toutes les conditions opératoires, contrairemerteaqui a été observé sur les torches
d’analyse. L'écart est toutefois faible (500K auntce) et assez proche de [lerreur
expérimentale estimée (~300K).

En revanche, la zone chaude est toujours tropdiapres les simulations. Il apparait
également que les variations de température capaéde débit d’injection ne sont pas
reproduites par les calculs (Figure VII-8). Seutdélvation de température causée par la
descente de I'injecteur en position basse est dejprécisément par la simulation.

L’effet de lissage des variations de températurernpait étre en partie causé par la
surestimation des transferts par conduction maisuffig pas a rendre compte de I'ensemble
des écarts constatés. Lorsque le débit d’injecash important (@ = 9L/min), on peut
observer a I'eeil nu la présence d’'un canal froiccantre du plasma, qui apparait également
sur les données brutes (et sur le profil de tentperadans une moindre mesure). Ce canal
froid témoigne du fait que le débit injecté restafné dans la partie centrale du plasma et la
maintient a une température inférieure. Numériquemee canal froid n'a pas pu étre
reproduit et le débit d’'injection est aspiré daagdcirculation présente a la sortie du tube
auxiliaire.
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Globalement les mémes remarques peuvent étre thtesce cas d'étude que pour les
torches d’analyse mais les modifications proposeeparagraphe 1.2 (diviser par deux la
conductivité thermique et utiliser la conductivétectriqgue valable 1000°K au dessus de la
température calculée) ne suffisent pas a supptiereemble des écarts constates.
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Figure VII-7 : comparaison calcul-expérience poura torche procédé.
Pind = 19600W (soit 28kW expérimentalement), Q1 =0&/min, Q2 = 3,4L/min.
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Figure VII-8 : variations avec le débit et la posiion de I'injecteur des profils de température mesugs
(droite) et calculés (aauche) avee débit et la position de I'iniecteur a z = 51mn

2.2. Torche procédé 40mm en argon-oxygene

Les mesures en argon-oxygene présentées au chaflitur la torche procédé
reprennent les conditions opératoires des expé&semn argon pur Q= OL/min, @ =
3,4L/min, Q = 80L/min), sauf pour la puissance, pour laquelte s’est placée a 28kW
électrigues (19600W dans les calculs) et 35,5kWetidpies (soit 24,85kW pour les
simulations). La Figure VII-9 montre la comparaispaur cette premiere valeur de la
puissance et la Figure VII-10 pour la deuxieme.

On obtient un trés bon accord pour la températone ealcul et mesure avec le modele
d’émission nette pour les deux valeurs de la pomsala forme du profil est également
satisfaisante.

Avec le modéle P1, on voit une sous-estimationadeempérature au centre du plasma
qui tend a diminuer quand le rayon augmente. Cat éessemble a ce qui avait été observe
en argon pur méme si les différences sont de koddr 1000K ici contre 500K en argon pur.

Les comparaisons en argon pur ont mis évidenckniées des calculs (au niveau des
propriétés de transport par exemple et du désbauilchimique). Ces mémes limites
s’appliquent aux calculs en argon-oxygéne. On pguiter le fait que la description en une
seule bande du spectre UV va aggraver les écarms eodele et expérience dans la partie
chaude du plasma. C’est probablement pour celancgoos estime la température de 1000K
contre 500K en argon pur.

La précision du modele d’émission nette est sugorenvu les écarts constatés dans des
cas a priori plus simples a traiter. On a vu quenoééle sous-estimait la température dans les
grandes torches en argon pur, ce qui n'est plitageen argon-oxygéne. En supposant une
absorption sur un chemin isotherme de longugurdrr toutes les températures, on surestime
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I'absorption du rayonnement issu de la zone chacelequi tend a réchauffer le plasma
(surtout dans les parties les plus chaudes ou bgfiethése est la moins vérifiee). Cette
surestimation de l'absorption est plus importante aggon-oxygene qu’en argon pur et
pourrait expliquer pourquoi on ne sous estime fdusmpérature au centre comme on l'a vu
au paragraphe 2.1.
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Figure VII-9 : comparaison calcul-expérience dansd torche procédé en argon-oxygene.
Injecteur en position haute. Ry = 19600W, Q = 80L/min, Q, = 3,4L/min, Q; = OL/min.
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Figure VII-10 : comparaison calcul-expérience danfa torche procédé en argon-oxygene.
Injecteur en position haute. R4 = 24850W, Q =80L/min, Q, = 3,4L/min, Q; = OL/min.

154



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans besas

Cette série de comparaison a bien mis en évidexeualités et les défauts de nos
modeles. On parvient a représenter correctemerteiepératures dans la partie centrale du
plasma sur les deux types d’installations en aqam La forme des profils est par contre a
ameliorer et on a pu mettre en évidence le rblepdegriétés de transport dans la forme des
profils simulés. Un bon axe d’amélioration des niesléserait probablement de remettre en
cause l'utilisation de I'ETL en prenant en compte excédent d'énergie cinétique des
électrons dans la zone de couplage, ou un dédd@guihimique.

En présence d’'oxygéne, le probléeme s’inverse. Gremtbdes profils de températures
ayant la bonne forme avec le modéle P1 et le matiéhaission nette. Cependant le modéle
P1 prédit des températures trop faibles, sans @oo#eise d'une surestimation des pertes dans
['ultra-violet.

En revanche, on obtient un trés bon accord avemdshode CEN en présence
d'oxygene. Les écarts observés entre le modéele @ENes mesures en argon pur
n‘apparaissent plus, sans doute a cause d'uneestmstion des pertes radiatives par le
modéle CEN en Argon-oxygene : ce bon accord est dans doute fortuit, et a considérer
avec circonspection.
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Conclusion

Le premier objectif de ce travail de thése est@ebbpper un modéle de rayonnement
adapté aux plasmas inductifs a pression atmosplesrigonstitués d’argon, éventuellement
mélangés a des gaz réactifs mis en jeu dans urég&ode purification de silicium
métallurgique. Le second objectif est d'analysefolectionnement d'une torche inductive
servant a un procédé de purification de siliciuce e modéle doit donc s’intégrer aux autres
meéthodes de simulations développées par le labaragtour décrire notamment la thermique,
I'écoulement, la chimie et I'électromagnétisme.

Les contraintes imposées a ce modéle de rayonnesoah donc la possibilité de
couplage avec la thermique et les temps de calonla privilégié I'étude d’'un grand nombre
de cas au développement d’'un modéle plus précis mias chronophage). En outre,
I'utilisation du logiciel Fluent© imposait de negpeésoudre plus de 50 équations aux dérivées
partielles pour décrire I'électromagnétisme etttaasferts radiatifs.

L’hypothése de I'équilibre thermodynamique locak®# faite pour déterminer les
propriétés de transport et les concentrations it&sahtes espéces du plasma (Ar, AD,, O,

O, €, etc....).

On a développé deux modeles de rayonnement e2son hppliqgués a des plasmas
d’argon pur, puis a un meélange constitué a 95%gdiar et a 5% de Hmolaire. Le premier
modele, largement décrit dans la littérature esTHN. |l est trés peu colteux en temps de
calcul mais ne permet pas de décrire préciséemsphiénomeénes d’absorption.

Le second modele, appelé modele P1, permet dansrseon spectrale de décrire
localement les phénoménes d'émission et d'absorptiative, et propage lintensité
radiative a l'aide d'une approximation diffusiven thodele P1 avec discrétisation fine du
spectre d’'un plasma, dans un mode de couplagav¥erd un code de mécanique des fluides,
aboutirait a des calculs tres longs et lourds éhotrde commercial Fluent ne le permet pas en
limitant le nombre d'équations utilisateur a 50n ® donc développé des méthodes pour
réduire le nombre de bandes spectrales a trakemadéle spectral de rayonnement est ainsi
suffisamment Iéger pour s’intégrer a des calcudsntio-hydro-électromagnétique de torches
ICP.

En remarquant que la méthode CEN est correct&@lesence d’absorption (épaisseur
optiquet<0,1) et que I'équilibre radiatif est atteint powr250, on pu réduire les zones du
spectre a traiter aux épaisseurs optiques inteaimédi Ensuite, on a développé une méthode
(déja décrite pour des plasmas isothermes par [Mp@&903]) permettant de regrouper
plusieurs raies du spectre au sein d’'un méme jéqudtion du modéle P1, divisant par
environ 5 le nombre d’équations a résoudre.

Les deux modéles de rayonnement fonctionnent desedemps de calcul relativement
courts car la majeure partie des opérations efisééaen amont des simulations qui elles
n’utilisent que des fichiers de « propriétés radest ». La génération des propriétés radiatives
demande de grand temps de calculs pour les mockiéls reposent tous deux sur un calcul
fin du spectre a toutes les températures consisiédée300K a 12000K pour des plasmas ICP
a pression atmosphérique). D’autres modeles denreyoent (celui des caractéristiques
partielles notamment) font également le choix dicwatres long fichiers de propriétés
radiatives afin de pouvoir alléger les modéles dasssimulations qui font généralement
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intervenir de nombreuses autres équations (theemiguécoulement, chimie,
électromagnétisme, turbulence, etc....).

Afin de fournir une base d’évaluation de nos satiohs, on a réalisé plusieurs séries
d’expériences. D’abord sur des torches d’analysec ale I'argon pur car les conditions
expérimentales sont mieux maitrisées sur des sgstata faible puissance et parce que la
littérature y afférent est plus abondante. On gigno mettre au point la méthode de mesure
de la température (mesure par intensité absolupedmaie) et la comparer aux résultats
d’autres équipes sur des installations comparal@d@sa ensuite réalisé le méme type de
mesures sur une torche de purification de plusdggmuissance avec la méme méthode
d’évaluation de la température. Lors de ces expée® on a utilisé de I'argon pur puis le
mélange Ar-Q décrit précédemment. On a ainsi évalué l'influedaedébit d’injection et de
la puissance induite sur le profil de températursatie de torche.

En confrontant les mesures et les simulations qu anettre en évidence certaines
tendances qui nous semblent significatives.

D’abord, le phénoméne d’absorption est relativenpeu important dans un plasma
d’argon pur et les deux modeles de rayonnementeafdnties champs de températures tres
voisins pour les deux types de torches considétgeméthode CEN semble donc suffisante
pour décrire des plasmas d’argon pur. Par aillélesst apparu que le rayonnement est un
mécanisme de refroidissement mineur dans les terdtemalyses en argon pur (moins de
10% de la puissance injectée est rayonnée hordadmp) alors qu’il est la principale perte
d’énergie dans les torches de grande puissanca $06). Ceci est mis en évidence par les
deux modeles.

Les champs de températures simulés en argon ptiesdon accord avec les mesures
méme si la forme du profil n'est pas toujours bi@produite. On a pu montrer que
l'utilisation de I'hypothése de I'ETL pour le calcde la conductivité thermique et électrique
pouvait causer ces écarts entre les calculs ehéssires. Une autre source d’erreur possible
est l'utilisation de I'ETL pour le calcul des comteations d'especes chimiques. Cette
hypothése ne permet pas de décrire la diffusioredpséces dans le plasma qui pourrait avoir
un effet sur les champs de températures et le agaptlectromagnétique (par exemple la
diffusion radiale des ions Adans la zone de couplage).

En injectant de l'oxygéne dans le plasma, on olesezxpérimentalement un
refroidissement du plasma et une diminution de solume. Malgré tout, un plasma
contenant de I'oxygéne semble visuellement plusneunx qu'un plasma d'argon dans les
mémes conditions. Les calculs prévoient bien umoidiEsement, tout en conservant la
puissance rayonnée.

La présence d’oxygene induit également un chauffaa@rerayonnement important
dans les zones de fort gradient de températura dessous de 4000K du fait du continuum
moléculaire, ce qui ne peut pas étre décrit pamaadele CEN. Par ailleurs, I'hypothése
d'absorption sur un chemin isotherme de longueyrdBns ce modeéle engendre une
surestimation de I'absorption pour les plus hatgegpératures.

Pour le modéle P1, il semble que le choix de traitet le spectre UV du mélange Ar-
O, avec une seule bande mene a une sous-estimati@bslerption dans les parties les plus
chaudes du plasma, donc une surestimation desspadatives. Il est possible de dépasser
cette limite en discrétisant finement et en apg@ligue regroupement des bandes a I'UV, a
condition de posséder une bonne connaissance direspaoléculaire dans les zones du
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spectre contenant les transitions résonnantes @ @r Ce travail n'a malheureusement pas
pu étre réalisé au cours de cette étude.

La comparaison des calculs et des expériences enajue le rayonnement est
surestimé en présence d’'oxygene avec le modelééear{ de température avec les mesures
passe de 500K en argon pur a 1000K en Adéns une configuration identique par ailleurs).
Avec la méthode CEN on obtient une corrélation tséane avec les mesures. Ceci reste
surprenant dans la mesure ou des erreurs duesrappépes de transport ont été mises en
évidence en argon pur. La surestimation de I'aligormlans les parties les plus chaudes du
plasma pourrait compenser les erreurs dues auxi@i@p de transport et expliquer pourquoi
les écarts avec les mesures disparaissent en peédxygene lorsqu’on utilise la méthode
CEN.

Il faut remarquer que la démixtion n'a pas été emin compte ici et pourrait une
source importante d’erreurs, tout comme les aytrggnomenes hors équilibre comme le
déséquilibre chimique ou (par ses conséquencedesudistributions d'états excités), le
surcroit d'énergie cinétique des électrons. Quaiment, les simulations réalisées
reproduisent bien les expériences et on peut egetisdiétendre ces méthodes de calculs a
'étude d’autres phénomenes que les transfertsniqaes. L’étude de la photochimie en
présence de la cible de silicium liquide est une\de développement qui nous semble
intéressante. Un modele couplé de désequilibre igherradiatif pourrait aussi étre mis en
place.

Pour lever les principales limites mises en éviget@ns nos simulations (la forme du
profil de température et la surestimation des paddiative en présence d’oxygéne), il faudra
également s’affranchir du probleme du rendementalglage inductif. La méconnaissance
de la puissance réellement transmise au plasmdipducteur rend bien plus difficile la
confrontation des calculs et des expériences. Undeépoussée de I'électromagnétisme
pourrait résoudre un certains de nombre de prold@ndournissant une meilleure évaluation
du rendement de couplage et en nous éclairant’sffietldu champ électrique sur les
propriétés de transport ainsi que sur la validieel'lypothése de 'ETL dans la zone de
couplage. Une telle étude compléterait bien legatra déja effectués au laboratoire sur les
déséquilibres chimiques [Pelletier, 2006] et lexcanismes de transferts radiatifs abordés
dans cette these.

Enfin, I'introduction d’autres espéces réactivesigddes modeles de rayonnement
('hydrogéne pour commencer) fournirait une repnésigon trés compléte du procedé de
purification de silicium qui est la source de céftiede. Les méthodes décrites tout au long de
cette these peuvent trés certainement étre appkgaéetout type de plasma thermique a
pression atmosphérique ou haute pression, comnpdal@®as d’arc par exemple.
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ANNEXE A : Prise en compte du recouvrement des rage

Importance du phénomeéne

Dans un milieu émetteur et absorbeur, le phénondé@iesorption n'est pas linéaire
s'il est significatif. Pour les plasmas étudiés mela concerne surtout les raies intenses du
spectre.

On a vu que les phénomenes d’élargissement desarie@ine grande importance pour
le calcul des transferts radiatifs. Lorsque deargitions sont proches en longueurs d’onde et
sont suffisamment élargies, leurs profils peuverg secouvrir. C’est presque
systématiguement le cas pour les raies de l'oxygamese présentent sous forme de
multiplets. Un multiplet apparait lorsque qu'un@de de dégénérescence se produit. On a
alors différentes transitions avec des propriépeEtsoscopiques identiques, mis a part leur
nombre quantique angulaire J. Un exemple de mettige I'oxygéne est donné dans le
tableau 1.

Elément )\0 (A) Aul (5'1) EI (eV) Eu (EV) ‘]I Ju Astark Wstark
3947,295 4,91E+05  9,1460906 12,286193 2 3 0,014  6,26E-02
o] 3947,481 4,88E+05  9,1460906 12,286045 2 2 0,014  6,26E-02
3947,586  4,87E+05  9,1460906 12,285961 2 1 0,014  6,26E-02
Ar 3947,505 5,60E+04  11,548353 14,688289 2 2 0 0
Tableau 1 : données spectroscopiques d’un multiplete I'oxygéne chevauchant une raie de I'argon.

Lorsqu’on traite les mélanges de gaz, il se pew deas raies isolées quand on
considére des corps purs recouvrent les transitgsues d’autres atomes. La raie Ar 395nm
en est un exemple puisqu’elle chevauche un multif#d’oxygene.

L’'absorption n’étant pas linéaire, on ne peut pagliger les phénoménes de
recouvrements qui augmentent fortement la fraaiénergie piégée sur une distance donnée.
Par exemple, la valeur du CEN pour un multiplet dordans un mélange Ar-O2 peut
augmenter d’'un facteur 10 si I'on ne tient pas ctamge la superposition des profils au sein
des multiplets de I'oxygéne.

Traitement du probléme

Etant donnés les différents cas de figure amenadat superposition de transition
radiatives (multiplets ou raies isolées de difféseamtomes se superposant dans le cas des
mélanges), on a mis en place une procédure systgmaprenant en compte toutes les
possibilités rencontrées dans le cadre de cettie etu

Il faut tout de méme noter que I'absorption parctamtinuum n’entre pas dans la
procédure décrite ici.

La Figure 1 décrit la maniére dont sont traitées dennées spectroscopiques pour
pouvoir décrire la superposition des raies et génénsuite la base de propriétés radiatives
correspondant au modele considéré (P1 ou CEN).

161



Jean-Gaél Lacombe Transferts radiatifs dans ess

Données
s'pectroscopiques de \ Regroupement des données Comparaison avec les
Iargor) elt tri par ordre de longueur | transitions proches
Données / d'onde dans le spectre
spectroscopiques de
I'oxygene

Largeur

carractéristique des
profils

Base de données des

- raies isolées
Base de données des
- transitions avec
pas de longueur d'onde adapté chevauchement Jol Tord
a la raie la plus fine du groupe pas de longueur O_n €
/ fixe pour chaque raie
Calculs de chaque profil (Cj:.?rr?centratlons\ des Tr,alt'em_ent Clnolrmbal et
sur l'ensemble des fl e?enteds elspeces en generatlc.)’nt’ e la base
longueurs d'onde définies one |9n €la edprqpne es
pour le multiplet température radiatives

sommation des différents
profils du multiplet

Figure 1 : traitement des raies dans le cas de méiges de gaz avec chevauchement de certaines
transitions.

La précision de cette méthode de traitement degacithements de raies a été testée
dans le cas des raies d’argon et d’oxygene dontees le tableau 1. La comparaison des
deux profils est présentée dans la Figure 2. Lrgelais a mi hauteur des profils obtenus sont
de 0,45A et 0,47A pour la mesure et le calcul respament. Il semble donc que la procédure
de traitement des recouvrements de raie préseritperimette de bien rendre compte de la
forme du spectre considéré. La température indiquode la mesure peut étre considérée
comme correcte a +/- 300K.
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1.20E-01 - Ar394751A —03947A + Ar3947 A Calcul avec | 60.00
’ recouvrement (10000K) ’
——03947A + Ar3947 A Mesure
1,00E-01 - O 3947,48A (~9800K) - 50,00
S 8,00E-02 - 7osmarsea T 4000
& 03947,29A o
S §S
< 6,00E-02 - ? 30,00
o (0]
@ £
K7 2
S 4,00E-02 @ - 20,00
< a
- £
2,00E-02 + - 10,00
0,00E+00 T ‘ ‘ 0,00
3,9465E-07 3,9470E-07 3,9475E-07 3,9480E-07 3,9485E-07
longueur d'onde (m)

Figure 2 : calcul et mesure des transitions radiaties d’argon et d’'oxygéne se chevauchant dans la
gamme de longueu d’onde 394,-394,8nm
On ne distingue sur cette figure que 3 des 4 piena@us. Du fait du bruit et de la

proximité en longueur d’'onde des différentes triamss, il n'est pas toujours possible
d’'observer en détails le spectre d’un multipletah@oins les pics indiqués reviennent sur
plusieurs mesures distinctes et semblent doncsyorelre a la réalité du spectre. Si deux pics
trés proches ont des intensités trés différentesleux peut se trouver noyé dans le profil du
second est n'est des lors plus observable par lesyems employés ici.
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ANNEXE B : Calcul des parametres SOM eASim du
modele des caractéristique partielles.

La représentation que fait [Simonet, 1997] de ceittéthode est tres utile & sa
compréhension, elle est reproduite ici dans ceflgutre 1).

\

(1) € (2) e(§7exp(-TIéx)

(3) K(©*e(x)*exp(-Tlgx]) \ \
. §*exp(-TIEx)
- (3)

£() *exp(-1(x) \
(2) £(x)*exp(-TfEx) « WO

| I |
0 £ X

Figure 1 : description des transferts pris en compt lors de la résolution de 'ETR sur un segment paa
méthode des caractéristiques partielles

(1) Emission au point x (0&)

(2) Fraction de I'émission au point x (@) atteignant le poing (ou x)

(3) Fraction de cette émission absorbée au ofoti x), le reste est perdu hors du segment.

On obtient le flux radiatif par un bilan d’énergadiative en un point x :
0.(1(%,8,)8,) = Ein — Eout I 1
On peut remarquer sur la figure 1 :

= ik({)g(x)e_(“_x)d{ +e(x)e"™ I 2
= J'K(X)g(g)e-v\f-X\)dg I 3
[Sevast'Yanenko, 1977] montre ensuite que)(peut se mettre sous la forme :
.01 (x,8,)8,) = k(x)B(x)e "™ - T[B(f) - Bk (K (©)e TV ag Il 4
0
0.(1(x, &) &,) = Sonfy, —TASin’(E,X)dE I 5
O

On peut alors faire apparaitre I'intégrale sur le spectre :
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© X
sonfy = [ Bo(X)&, (X)exp[ &, (7)dm)dA Il. 6
0 0
© X
ASIM(&, X) = [[B10(£) = Bo (X)) (E)& 4 (X) exp- [ &, (7)di)dA Il. 754
0 0

L’intégration sur le spectre dans SomA&im est fonction du chemin optique du photon
émis. C’est une opération longue, méme lorsque le chemin optigisetbsrme. Il est donc
difficile de réaliser cette intégration a chaque itération et pour ehppfil de température
rencontré lors du calcul. On va donc tabuler, avant la simulptimprement dite, les termes
Som etASim pour des profils de températures et de pression donnés. Laalcdii on

cherchera a interpoler les profils rencontrés pour se ramener a ceux quitahtikg (figure
2)

AT
T(g)
" T
\\\
T(O)
/ T'(X)
T(n)
S
0 13 n X

Figure 2 : interpolation du profil de température de maniére linéaire
pour SOM et bilinéaire pour SIM, les aires coloriés figurent la
conservation de l'intégrale de T sur le chemin opgjue

Les valeurs de Som &Sim dépendent fortement des températures sur le segment
[OX]. Le paramétre sensible est la température source (en O) pour Semtetnpératures en
& et X pourASim. Les profils de températures étant considérés comme linéaires denoir
interpoler le profil calculé tout en conservant les paramétres sensikleshague
caractéristique partielle. Par ailleurs, [Soloukhin, 1984] insistele fait que pour une plus
grande précision on doit également conserver l'intégrale de la températuee chemin

optiqueJ'qu pour Som eASim. De ce fait on doit interpoler la valeur de Som a partiade |

température calculée au point O et on doit calculer une températuXepenmettant de
conserveJqu. La valeur de Som dépendant peu de la température en X, la valeur que

choisira I'algorithme dans la base de données dépendra peu deXiagiron du profil de
température choisi. Un profil simplement linéaire conviendra donc biers [Soloukhin,
1984], (figure 2). Dans le cas d&im, on doit conserver les deux parametres sensibigs T(

et T(X) ainsi quq'Tdn. Pour réaliser cela on doit utiliser un profil bilinéaire (figured),

n :ETX. [Soloukhin, 1984] et [Koval'skaya, 1984] montrent queygeetd’approximation
donne de bons résultats.

Les paramétres Som ASim sont longs calculer. On se propose de réaliser, avant le
calcul du rayonnement, une base de données de ces deux grandeuci@ndera pression,
de la température et du gaz. Som8tm contiennent une intégration sur la fréquence qui doit
étre faite raie par raie en tenant compte des différents mécanismes d’élargtsgmuns,
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séparément pour le continuum. Les bases ainsi constituées corttiesneseurs de Som et
ASIm sur les segment€X] qui sont contenus dans [OX]. On récupére la valeur de ces
grandeurs sur tout le segment en additionnant ou en intégeadbhnées contenues dans la
base sur [OX]. [OX] doit donc étre décomposé en segmengspetiits sur lesquels on peut
interpoler Som eASim a partir de la base de donnée [Koval'skaya, 1984].

A partir de cette base de données, le calcul du rayonnement paolatierp des
valeurs calculées précédemment est beaucoup plus rapide. Cependantplbitivarse fait
avec I'hypothese d’une variation linéaire de la température sur [Oxfaoient mal aux
forts gradients de T.

Notons par ailleurs que si la température ne varie pas entre O etexmie Som
correspond exactement au coefficient d’émission netteéSeh est nul [Koval'skaya, 1984],
[Simonet, 1997].

Il conviendrait également d’étudier la maniére de passer du fluxrssegment a un
flux volumique. Cette étape d’intégration, qui ressemble un pewae fait le modele DO ne
semble pas évidente. En chaque point du calcul, on doit évald&ergence du flux radiatif
selon un nombre donné de directions (10 a 20 selon [Erraki, )1229flétermination de ces
directions peut se faire aléatoirement mais il peut étre judicieuesdarédéterminer ([Erraki,
1999] [Comte, 1997]). De plus, [Erraki, 1999] montre quilétoupage de chaque direction
(ou segment [Ox]) en une vingtaine de trongons est un bon conigpemtre précision et
temps de calcul.
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ANNEXE C : [Lacombe, 2008]

Lacombe J.G. et. al.
J. Phys. D: Appl. Phys. 41 (2008) 165204

C’est un article reprenant les comparaisons calcul-expérience dans les déanhbse.
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The role of radiation in modelling of argon inductively
coupled plasmas at atmospheric pressure.
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SIMAP/EPM, UMR CNRS 5614, Institut National Polytechueqde Grenoble, 1340 rue
de la piscine 38402 Saint Martin d’'Heres

E-mail: Yves.Delannoy@inpg.fr

Abstract. Modelling of inductively coupled plasma at atmogpheressure has been developed
for years, integrating fluid dynamics, electromatgm and heat transfer. In the present work,
special attention has been devoted to the radidtenmsfer. Two radiation models have been
implemented: the net emission coefficient and ther®del. These models have been run with
different torch geometries and input powers. Theupetric study shows they are very sensitive
to parameters such as thermal and electrical cdivitycof the gas, and input power. The
temperature distributions have been compared withsurements available in literature. The
spectral P1 model is more accurate at the expeh#iseccomputing time. The radiative heat
losses are below 5% in small torches like thosal usespectro—chemical analysis, but can
overcome 40% in large torches (40mm diameter orejpobecoming the main cooling
mechanism.

PACS category50
Submitted to Journal of Physics D: Applied Physics

1. Introduction

Inductively coupled plasmas (ICP) are used in sewahge of industrial applications like high purity
silica synthesis, nanopowder synthesis, spectroda¢ranalysis or recent developments in silicium
purification process for photovoltaic applicatiofis]. Numerical modelling is a useful tool to
understand phenomena in plasmas. The first onerdiimeal models were developed in the late
1960’s in the aim to calculate radial temperaturdiles [2, 3]. Miller and Ayen were able to calaté

the two dimensional temperature field in a torctsblving two-dimensional energy equation and one-
dimensional electromagnetic field equations [4]crigset al. modified the Miller's model and applied

it to the argon and nitrogen spectrochemical ICP gp They were able to predict the plasma
continuum and the analyte emission profile. An eiogl expression was used for the radiant power,
based upon experimental measurements by Schdilad7]. Mostaghimiet al. have also developed

a computer model for the calculation of the two elirsional emission pattern for a spectrochemical
ICP [8, 9], focussing their attention on the amalgmission and assuming the plasma to be optically
thin. Yang and Barnes [10] have simulated a low groexygen plasma, but without improving the
radiation model. They have also compared the simomaresults with electron and excitation
temperature measurements [11]. More recently, Rramd his collaborators [12, 13, 14] have
published ICP simulations coupling fluid mechanécxl electromagnetism. However, the radiation
model was not precisely described.

All these works were carried out in the frame aéafic applications, like spectrochemical analysis
powder treatment. These models can be convenientirioflight” processes, but they are more
descriptive than predictive. They are not well addpto the scale-up of industrial processes. Then,
there is a need for more general and more accomadielling of the radiation in plasmas.

In this paper, numerical methods to simulate ICReltged in our laboratory are presented. A
particular attention has been paid to radiation el®tbecause radiative heat fluxes may have a great
importance in the flux balance of large ICP disgearwith high input power. Many authors like
Essoltani [13], Gleizes [15] or Cressault [16] hased the NEC (Net Emission Coefficient) model to
determine the behaviour of radiative heat fluxethim plasmas. This model is known to give a good
prediction of temperature [13] but the radiativedes strongly depend on the chosen plasma radius
(Rp), which is an arbitrary choice. A spectral P1 nidd&] has been developed by Modest which is
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thought to be more accurate than the NEC method dmes$ not require the use of an arbitrary
parameter. The P1 model was used to compute naliatiensities and fluxes at wavelengths for
which the plasma is not optically thin, that issty optical thicknesgy) is greater than unity.

If many measurements on low power plasmas like usetiemical analysis are available in literature
[11, 19-24], only few can be found on ICP dischargé high power for industrial applications
(>10kW input power, >20mm radius torches). Themefaode validations have first been carried out
on analytical ICP by simulating analytical torclpessented in literature [19, 23].

Generally, the plasma is supposed to be axisymatidcin Local Thermodynamic Equilibrium (LTE).
The test cases are argon ICP of small size (analyslystems) with various frequencies (27MHZ to
100MHz), flow rates, input powers and torch sizes.

A parametric study is presented to determine tockvtparameters the calculations are the most
sensitive, under the assumption of local thermodhyoaequilibrium. The effect of transport
properties, and input power are investigated.

2. Physical and numerical models

2.1 Flow calculation and fluid properties

Standard models contained in the commercial soévinent, specialized in fluid mechanics, are
used to describe the fluid flow (Reynolds-Averadéavier-Stokes equations, with a fluid density
function of temperature but not of pressure), thrbulent friction and heat flux (RNG &imodel with
two-layer law-of-the wall), the coupled heat tramgproblem (conduction, convection and radiation,
the latter described by specific models, descridw).

The electromagnetic force is imposed as a voluraecedfor momentum equations, and the induction
heating as a volume source in the energy equalioese source terms are calculated by the induction
model, described in the following paragraph.

The properties of argon at high temperatures antbgtheric pressure (introduced in Fluent as
temperature-dependant tables) were calculated thitiT & Twinner thermodynamics code [25]. This
code calculates the composition of the mixture Ar,, Ar™*, € by minimization of the Gibbs free
energy under LTE hypothesis. Density, specific alpiynand heat capacity of the mixture are deduced,
and transport properties are obtained (viscosiggtecal conductivity, heat conductivity) from the
kinetic theory of gases. The heat conductivity anthalpy include the effect of chemical reactions
(here, the ionization).

2.2 Inductive coupling
The electromagnetic problem is solved using a harma-V formulation, with an imposed current

density j.(t)in the coil. This induction module has already bemscribed [1]. Only the main
features are recalled here.

Using the hypothesis of axisymmetry, the electticent | and the vector potentiahhave only one

component, alond@, so that there is no need for an electrical pakitto close the current loops,
except in the coil where a gradie6tof electric potential is present in tif&direction. The magnetic

field B=0x A is contained in the-z plane, and the current density can be writtemguttie electric
conductivity o:

oG
j=0(G at) (1)

The electromotive force due to the motion of thespla has been neglected in the Ohm's law (1). The
magnetic Reynolds number, at a characteristic Ugldd,~40m/s R,=u.0.Uy.R~0.003 is small
compared to the shield parameReru.0.wRP~200 (whereR=D,/2 is the internal radius of the torch,

4 is the magnetic permeability of vacuum amed00Q2™m* is the maximum electrical conductivity

of the plasma). FurthermorB,<<1 so that the magnetic vector potentfalis the solution of a purely

diffusive induction equation (coming from the Ohnals/, the Maxwell-Ampere equatiofi x B = /4
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and a gauge conditiofl. A=0), that can be written in harmonic cases usimgabmplex amplitudes
Ag, jsandGe (andi=\/-1):

0= 0%+ 10, ~ ol 2)

This complex equation has to be solved in the wiiddmain, including a part of the surrounding
atmosphere large enough to enable the magnetie imelose freely. We choose here a cylindrical
domain of height and diameter equal to 30R, R bénegtorch radius. The boundary conditions are
A0 on the outer surface adé/0r=0 on the axisAy and its derivatives are continuous at internal
boundaries between materials, because there srranfagnetic material, and the source tewis, is
zero except in the coil, where the two last termequation (3) are replaced py. j. is the imposed
current density in the coij, can then be reconstructed from the calcul&igid the coil).

The induction equations (real and imaginary paft§2p) were implemented in Fluent, using user-
defined scalar transport equations and user-deffaadtions to program the source terms and to
provide the necessary interface [1]. The solutgfr,z) was used to calculate the current density (1),

the electromagnetic forde= ] x B per unit volume, and the joule heat sougeg’/ o per unit volume.
Those latest two fields are not harmonic, but aslpet of two harmonic functions, they have a mean
part f =Re(jxB" )/2andy=].j" /o, where * denotes the complex conjugate and Re(y¢hl part.

The fluctuating parts off and { are not taken into account because of the higiu&ecy and the

inertia of the fluid.

The caoil is represented by a hollow copper cylindenvhich a uniform current density is imposed.
The value of this current density is modified athederation, using the linearity of (2), to retréethe
power input (integral ofyin the plasma) specified as a calculation paramete

2.3 Radiation model

Two models have been developed tg 100E+08 7 .
take radiation into account; NEC and © Rplem /
P1. 1,00E+07 T _g—Rp2cm
2.3.1 NEC model e + Essoltani et al. /
This model has been largely described 2 1.00e+06 -  Rp=lcm
in literature [13].The sink term for § "
radiation in the energy equation is
calculated as a function of temperature = 1.00E+05 .
using the Planck blackbody function
B, the spectral absorption coefficient i *
k'yand a “plasma radius"R,, , 5500 6500 7500 8500 9500
representing the size of the absorbing temperature ()
medium (assumed isothermal) around Figure 3 : NEC calculated for different plasma radi
the point to be considered: compared to published NEC.
— 0, '
4rE, (T) = 47| BRK') eXF{—K/] Rp]d/l 3)
0

The argon spectral absorption coefficierify was calculated for lines and continuous radiatibime

calculation of the continuous spectrum takes radiatecombination and Brehmstrahlung into
account. Other phenomena responsible for continuagation were found negligible in the
temperature range of the plasmas studied herenesan find in literature [16]. Line profile is an
important parameter for NEC calculation. Dopplegn\er Waals and Stark broadening were taken
into account. The theories used to calculate lirmadening have already been described [26]. The
NEC calculated for the present work (figure 1)nsgiood agreement with the values published by
Essoltani et. al. [13, 18].
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In the case of argon plasma in torches of a

LE+21 1 ——Rp=0m few centimetres of diameter, the influence of
gi:ig ~ rp-1eom| Plasma radius is weak, as soon as it is
¥ s " oeteam ghfferent from zero. This can be seen on
2 eas figure 1: NEC values are close fop R 1cm
g 1:E+16 1 ---rp=2e2m| and R =2cm.

81 eas Figure 2 shows the spectral NEC
£ 1ene (,(1,T)=B%", exp{— K Rpl) values for
» izz | ; an argon resonance line and for several
" lossa 1045,15 10118,2 104;3,25 10118,3 104‘8,35 104;8,4 plasma radii. The spectral NEC does not vary
wavelength (A) much for plasma radii close to macroscopic
Figure 2: Spectral NEC for Ar104,8nm resonance line ~ Scales (torch radius, hot zone characteristic
for several plasma radii (m). Logarithmic scale. dimension ...). This corresponds to the fact

that optical thickness, = R, becomes >>1
for central part of resonance lines whenr&aches the order of magnitude of 1mm. For latgsnpa
radii, the fraction of radiative losses due to theonance lines becomes weak (5% for lgmaR
9500K) and most of the losses come from lines witlak absorption (75% for 1cm, &t 9500K). For
the central part of these linag,ranges from a few units to a few hundreds.

2.3.2 P1 spectral model
The P1 model is meant to reproduce the absorptienggmenon more precisely.

2.3.2.1 Definitions and conditions of use
Three cases of optical thickness in plasmas haea loefined: optically thin, optically thick and
intermediate.
When the plasma is optically thimy€<1), the exponential term in (3) wherg R involved equals
unity, and the absorption is negligible, whateviee temperature along the optical path. NEC
calculations are well adapted when there is almostabsorption. NEC was used for optical depth,
<0,2. The calculation of optical thickness is bagedorch radius and spectrum calculations desgribe
above.
The plasma is said optically thick when radiatiggiiébrium is reached. Test cases used to calculate
radiative intensity between two walls with an albéog medium between them show that black body
radiation occurs whem,>2500. It is the case for the central part of resorines. Near central
wavelength, optical thickness is larger than 2560 there is no radiative heat transfer at these
wavelengths. They are not included in the radiatimdels. We have to point out that the wings of
resonance lines do influence radiative heat trassfied can not be neglected.
When the optical thickness is intermediate, theafs&n arbitrary plasma radius is a source of error
The wings of resonance lines and a few tens ofraliges are in this case and have a great influence
on radiative heat transfers. Therefore, they haumetprecisely taken into account.
The spectral P1 model does not require any arpifparameter and describes well the absorption
phenomenon [17]. It is a diffusive model:
ai(a&ﬂii(r G,
z 3k,0z" rdr  3k,0r
Where G is the radiative intensity integrated over solidjla at the wavelength and B the black
body intensity. (4) is written in cylindrical coandtes.
In the case of optically thin lines, NEC and P1 @wavenient; at the expense of calculation time for
P1. The principal limit of the P1 model appearstotreatment of opaque surfaces at low optical
thickness. When the characteristic propagationtleagya given wavelength is small compared to the
mesh size, radiation behaves in a diffusive mawi@reas radiation should propagate more or less on
a straight line when the absorption length is lafbam to 1cm). Errors may appear at low optical
thickness when opaque obstacles are present:ioadiabuld “diffuse” around the obstacle instead of
creating a “shadow” behind the obstacle.

)=—K, (4B, -G,) (4)
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2.3.2.1 Solving the P1 equations

When P1 is used as a spectral model, the plasmzrspehas to be discretized. As absorption
coefficient of argon varies strongly with the waemdth, the spectral model is justified.

Each P1 equation has to be solved on a spectabaltwith constant absorption coefficient. This
would cause prohibitive number of equations whestrditizing separately tens of lines (the ones with
intermediate optical thickness). To simplify, lin@gh similar spectral absorption coefficient magy b
regrouped, discretized and solved with a uniquefeguations.

Modest [17] has proposed a method to regroup skewveeavals of the spectrum in an isotherm case.
The method consists in solving two spectrum intisrvath the same equation, by adding emissivities,
if they have the same absorption coefficient. Théethod was generalized to non isothermal plasmas.
In a non isothermal radiating medium, two spedtredrvals can be solved with the same P1 equation,
provided they have the same absorption coeffidmmany considered temperature.

The absorption coefficient for a line can be writ(g mi*):

4
COTI=2 Apn 3—| (1- e EEVNT) B Ty =k POALT) 5)

Where PY}) is the line profile, g the degeneracy of the le¥g, the transition probability and the
absorbing level densityk’;; is the integrated absorption coefficient. If sevdines have the same
integrated absorption coefficient and the sameilprof the considered temperature range, they ean b
grouped together. Variations of the integrated giigin coefficient with temperature mainly depend
on the absorbing level number densify=nyexp(-E; /KT . Two lines can not have the same

integrated absorption coefficient on a wide tempeearange if their lower energy leve|] 8 not
close.

For a given element, collisionnal broadening depema the excitations levels and Doppler
broadening depends on the energy difference betiheses levels. So, to obtain identical profilas fo
any temperature, two lines must have their uppdr@aner energy level close to each other.

In the end, to group two lines, one has to finshditon with a similar absorption coefficient atih
central wavelength and for a given temperaturenTifeboth lines have energy levels close to each
other, they may be grouped together when usingthenodel.

Table 1: Example of argon lines that can be regrougd when using a spectral P1 model. J is the angular
quantum number for a given energy level

Central Lower level  Upperlevel J Transition K(Ao, To)
wavelength (A) E (eV) E.(eV) probability (") (m?
8408 11,82 13,30 1 2 2,2310 178
8103 11,54 13,17 2 2 2,4510 148
763t 11,62 13,1¢ 1 1 2,50.1( 13€

A difference of about 15% in the line absorptiorefficient was considered as acceptable when
applying those criteria. For example the linesdhl¢ 1 may be grouped together with the method
presented here. The reference temperatyris TO000K. Those criteria were tested for soméhef
predicted groups of lines between 6000K and 1000AKsorption and emission are weak for
temperatures below 6000K in the case of argon, tggtobvious exception of resonant lines.

It appeared that line profiles effectively remaiithin 15% of error in this temperature range, which

of interest for radiation calculations.

Lines in table 1 were regrouped and then spectdifigretized. 5 or 6 P1 equations (depending on
geometry) were devoted to solving radiation trarssfitie to those three lines. Note that some lines
could not be regrouped and were treated on their with several P1 equations. Resonance lines can
only be regrouped with other resonance lines becthesr absorption coefficient decreases, a bity wi
temperature when other lines have increasing absorgoefficient with temperature.

This method enables to reduce by a factor 5 tchéumber of P1 equations to be solved compared
to separate line discretization.
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Boundary conditions for P1 equations are detaitefd 7]. The boundary condition involves a balance
between the wall emissivity, the radiative inteysi(r,s) integrated over solid angle GJ at the
boundaries and the radiative heat flux reachingulk It is thus a mixed boundary condition (6, 7)

G+2Gf= 4jﬁ o, lw(3)s8nd =43, (6)

G is the P1 unknown;,Js the wall's radiosity andj = OG /3« is the radiative heat flux.
[17] shows that eq. (6) can be written as followsew using the P1 model :

- £
q.n =(0G/3k).n=———( 47, -G 7
q ( ) 2(2_5)( bw ) ( )
Where ¢ is the wall emissivity assumed to be constant dbher whole spectrum (gray bodies).
Radiation is coupled to the energy equation throwgh heat fluxes and radiation balance in a cell

(-«, @B, -G,)) which is introduced as a source term in the energy equation.

3. Calculation of radiative heat fluxes for differant torch configurations

One of the goals of this study is to predict radeheat fluxes in plasmas for industrial applicas,
the size of which is greater than for analyticaPlCBoth torches have been simulated. They areeof t
same type (figure 4) and the data representing tiegiven in table 2. Note that for analytical ICP,
flow is upward whereas it is downward in the caSkuger plasmas (figure 3).

1.15e+04 L"-.\} —uff'-':',c
1.09e+04 =

1.04e+04 /
9.82e+03
9.26e+03 —d g
B.70e+03
B.14e+03 z
7.58e+03 Az=0 | T,
7.02e+03 1

§ 6.46e+03 i

. 5.80e+03
5.343*[!3;“
4.78e+03 =it
4.22e+037 /[
3.B8e+03 /]
3.10e+03/ AR
Z.548+03 | | f 1A [N D2,

A7 i

1.42e+03
Figure 4: Plasma torch.

Inductor
3

F
Y

8.60e+02 _
3.00e+02 . j Ql
Figure 3: Temperature fields calculated with NEC (&ft)
and P1 (right) radiation model on a 19,6kW, 40mm
torch. For A, B and C, see the text.

Radiative heat fluxes and overall radiative losbese been calculated in those two different
geometries with the NEC model and the P1 spectoaets (figure 3). The data for this geometry are
given in table 2.

The first result is that in large plasmas, the cb@f the radiation model does influence tempeeatur
profiles (figure 3) and radiative heat fluxes. Tb#&n not be observed in analytical discharges [R3].

a consequence of this, temperature measurementargm plasma discharges may enable one to
demonstrate the interest of the radiation modedhédfe are lots of simulations of large torches98,
14], to the author's knowledge, no temperature mnessents were published on such devices.
Adapting temperature measurements to large plasawars is the next step of the present study.
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Table 2: Input parameters for ICP devices simulatios.
Michaud Regtet.al. 32mmtorch Process torch

[8] [2]

D; (mm) 27 18 32 40
D, (mm) 24 16 30 38
D3 (mm) 1.2 1.2 7 7
Qu(L/min) 10 12 60 90
Q: (L/min) 0 0.3 3.3 3.3
Qs(L/min) 0.17 0.6 3 3
P(W) 1750 1200 3000 to 12000 to
12000 20000
F(MHz) 40 100 3,46 3,46
Deoil (Mmm) 32 26 34 40
Hcoi (Mm) 30 15 51 65

Comparing local energy sinks calculated with P1dB€ models shows the larger size of the
medium makes it possible to absorb large amountadiition. Figure 5 shows the local energy sink
as a function of temperature in the two torch gaoe®described here (analytical ICP of 1200W and

process torch of 12000W). The absorption effeceddp on local temperature and on radiation

around the point considered. In some areas ofldsma (noted C in figures 3 and 5), absorption is
greater than emission and radiation will warm ughszones. This cannot be represented with a NEC
model. The use of the P1 can be of importanceaa$itarm-up” term can reach 10% of the maximum
radiation sink term. Note that the phenomenongsiicant only in large torches (A and B on figure
5). In small torches, departures form the sink tecadculated with NEC can be observed but they are
not significant. In this case, the sink term cad¢edt! with P1 model is very close to the one obthine
by [13] with NEC.

g E+07
It h . j
7 E+07 4+ - process torc ;
@arnrr, Pl —"*;ff
BE+07 T '{%«
—_ * MEC m=1cm, i il
£ SE*07 171 Essottani et al o),
= L ol
= 4,E+07 o analygistorch P~ | i
B oaE+07 4 @7mm), P H—
=]
o 2E+07
1 E+07
0.E+00 -
-1 E+07 = :
500 c 2400 44500 G500 aa0o 10500
tempergure [K]

Figure 5: Energy sink calculated with the P1 spectl model in two different geometries
and compared to NEC calculations found in literatue. Points A, B and C are represented
on figure 3.

Heat fluxes have been calculated with both radiatimdels for several torches of different size and
for various input powers. Using torch radius asv&ue in NEC calculations, leads to calculated hea
fluxes up to 10% lower than with the P1 model. Tdas be explained by the fact that the size of the
absorbing medium, the plasma, is smaller thandhehtradius. Indeed, it is difficult to determirest
“effective” plasma diameter. The heat fluxes obddinvith the P1 model are summarized in figure 6
for various torch size and input power.
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100 -, _ In analytical ICP, the heat injected
= T Lo iner in the plasma by Joule effect
2 1 {Fi?mm inner X;ﬁ”ﬁ appears to be mainly removed by
S0 s ommimer 15 convection of the hot gases.
15 diameter Radiation causes only 5 to 10% of
o —%~—32mm inner .

S 10 diameter — heat Iosg in such a case. By
s Toe contrast, in a large torch, radiation
8 ont seems to be the most important
2 cooling mechanism (figure 6). An
% increase in power results mainly in
=1 i s an increase of the plasma size, the
100 1000 10000 100000  variation of the  maximum
input power (effective, W) temperature  remaining  quite

Figure 6: Evolution of radiative loss as a functiorof input power

in several configurations with the P1 model.

limited. The increase in plasma
diameter is limited by the physical
torch diameter. As soon as these

limits are reached, the increase in radiation @i power is “blocked”. This phenomenon explains
the discontinuity observed on figure 6 between bovd large torch diameter and for a given power
between two different torch sizes. These variatioas be reproduced with both radiation models,
although calculations with P1 model are probablyevaxcurate when studying heat fluxes.

4. Validity and sensitivity of the simulations.
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Figure 7: Temperature simulated along a plasma
radius at z=-5,5mm.
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Figure 8: Temperature simulated along the plasma
axis.

smooth temperature profiles (figure 7).

To discuss the validity of the simulation
techniques described above, some experimental
devices described in literature [19, 23] were
simulated. Such a validation process requires
some precautions. Temperature was chosen as
a validation basis these simulations.

4.1 Input power

Plasma volume and thus temperature profiles
depend on the input power. Thus, the first
condition to validate the models presented here
is to determine the effective power injected into
the plasma. Generally, the electric input power
in the inductor is well known but the efficiency
of the coupling with the plasma is not.

According to what can be found in literature,
this efficiency is believed to be about 70%
[23]. Simulations of a 40MHz analytical ICP
discharge were carried out with power input in
the plasma set between 600W and 1000W
(figure 7). Plasma volume increases
significantly with input power (figure 7 and 8)
and a correct evaluation of the coupling
efficiency is important for the accuracy of the
validation process.

The P1 radiation model was tested in the same
configuration. Temperature profile is not
significantly affected by the P1 radiation
model although radiative heat fluxes are [27].
The use of a P1 radiation model tends to
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When simulating experimental apparatus, input poimethe plasma has been set to 70% of the

electric power used by the generator.

4.2 Reference experiments

Results published by [23] were obtained by relatmtensity measurements on iron lines introduced in
the centre of the plasma. Among those resultsaiti@ temperatures measured on the plasma axis
were found most interesting. The parameters fadhneasurements are recalled in table 2.

The experiments by [19] were chosen because tigpnedifferent measurement technique: Rayleigh

and Thomson scattering. The torch itself is of shene type as the one on figure 3 except for the
inductor which is made of 2 turns only and worksl@@MHz. The work published by Regt at. al.

([19]) contains both axial (at r =

4,5mm) and ré&dfat z =

7mm and 13mm) temperature

measurements which are used for validation of auulations. Parameters for this set up are also
available in table 2. z = Omm stands for the doveash limit of the coil (figure 4).

Regt et. al. carried out electronic temperature measurementse © the LTE hypothesis, the
temperature calculated with our model should alsotlre electronic temperature although this
assumption is questionable. A central flow is uggin table 2) along with an auxiliary flow between
the injector and the inner tube JQCentral injection cools down the axial part bk tplasma.
Measurements were made only above the coil (z>&) dt-up was simulated (figure 9 and 10).

At z=7mm, the calculated maximum temperature igaad agreement with measures but the hot zone
is thinner. Temperature in the centre of the plaEnwverestimated in the calculations. The diffeeen
could be due to an inadequate estimation of th@ipoof the electromagnetic coupling zone in the
induction model. This point will be discussed later

temperature
10000 ‘

simulation
z=7Tmm

—¢— experiment
Regtet. al.
z=7Tmm

— = simulation
z=13mm

— A— - experiment
Regtet. al.
z=13mm

2000 L
-10 -5 0 5 10

radial position (mm)

Figure 9: Radial temperature measurements by
Regt et. al. and corresponding simulation. Input
power in simulation is 0,7x1200W.
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27000 | Regt et. al. ij\n\u
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86000 1| r=4.5mm i
55500 11 —&— experiment \
by Micahud '
5000 r=0mm
4500 H —a— simulation
r=0mm
4000 — T
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height (mm)

Figure 10: Axial temperature measurements and
corresponding simulation for Regt et. al.’s set up
(r=4.5mm) and ours (r=0mm).

The fact that heat transfer towards the outer cold
gas layer and towards plasma axis is over
estimated should also be investigated.
Overestimating heat transfer will cause the cold
flow surrounding the plasma zone to warm up
and expend too fast, contracting the coupling
zone. Tests are presented in the following to
determine whether the two effects are linked or
not.

A better agreement is obtained at large z values
(z=13mm on Figure 9). At such a downstream
position, the effect of the position of the couplin
zone is low, which can explain why the hot zone
does not appear too thin. However, the shape of
the temperature profile in the centre shows the
same type of discrepancy than at z = 7mm. Axial
temperature profiles taken from [19] at r=4,5mm
(i.,e near the coupling zone) and above the
inductor are reproduced accurately in our
simulations (figure 10).

The measurements by [23] along the plasma axis
(r=0mm) between the turns of the inductor
(z<Omm) are shown on figure 10. The
corresponding simulations are in good agreement
even if the temperature in the centre is
overestimated. The simulations results are within
the error margin ¥300K). The discrepancy is
lower in this case at 40MHz than in the case of
the experiment by [19] which runs at 100MHz.
As the skin effect increases with frequency, it is

possible that its representation is not accurataiirsimulations.
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4.3 Transport properties

The numerical simulation of these experiments sldogame limitations of the modelling techniques
described here. The reasons for these discrepanbtissrved have been investigated through a
parametric study. To carry out this parametric gtuglmulation results need to be compared to
temperature measurements made in well controll@ld@d under well known conditions. Therefore,
experiments were made in the laboratory, usingséime plasma torch as the one described in column
one of table 2 [18, 26].

The LTE hypothesis is the most debatable assumpticihe models developed here. It plays an
important role in the calculation of transport pedpes. We have introduced various kinds of
perturbations in order to investigate the sensjtioif the results to these properties. The simoati
results were found sensitive to thermal and elegitrconductivity. So the model has been run
combining modified electrical and thermal condutis (figure 11).
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__ 7000 \ g
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Figure 11: Calculated radial temperature profiles & z = -3mm for different
simulation conditions:

(a) LTE transport properties

(b) Higher electrical conductivity

(c) Lower thermal conductivity

(d) Higher electrical conductivity and lower therma conductivity.

(e) Experiment with corresponding error bars.

The temperature profiles calculated for varioususattion parameters reproduce well the temperature
measured in the centre of the plasma. Howevenath@l position of the coupling zone is too close t
the axis when using LTE properties (curve (a) garie 11). In the coupling zone electrons are edcite
by the electric field. This causes the mean kinetiergy of electrons to be higher than the heavy
particles one. In such zones departure from LTEdiglplace Saha’s equilibrium, increasing electron
density above its LTE value, which leads to grealeelding effect. Then, the use of underestimated
electrical conductivity may displace the coupliogvards inner plasma zones that should not be heated
by Joule effect. Two temperatures simulations d? liave been published by Mostaghimi et. al. ([8,
9]). They have shown that the difference betweesveand electron “temperature” was found is
~500K. For this reason, simulations were carrietlvath electrical conductivity calculated at higher
temperature, 1000K above the heavy particles temtyper (curve (b) on figure 11). This leads to a
larger coupling zone and lower temperature in #wral part of the plasma. The effect is signiftcan
but not enough to explain the discrepancies obdarnveur simulations.

The over estimation of heat transfer has then limerstigated. Simulations are presented (curve (c)
on figure 11 where thermal conductivity was dividgdtwo. The temperature profile is in much better
agreement with measurements. Measured temperatofiee® are reproduced in the best way when
the two modifications are applied (curve (d) orufig 11). To explain this, the question of chemical
equilibrium could be raised. When calculating heahduction coefficient with the LTE code
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T&Twinner [25], reactional conductivity is introded to represent heat transfers occurring with
chemical reactions: in argon plasma, the ionisatidrE calculations of transport properties assume
that the kinetics of chemical reactions is instaatas. Pelletier ([28]) shows that, the effect of
kinetics is to delay chemical reactions (ionisatam well as recombination). This results in lower
reaction conductivity for the plasma. In the ened tise of LTE to calculate electron density haseto b
put into question but it is not obvious that it wbwause large variations of the heat conduction
coefficient.

Furthermore, thermal and chemical non-equilibriuaicelations by Tanaka [29] have put into
evidence a strong radial diffusion of ‘Aions around the coupling zone. This radial diffusi
transports ions, and heat, towards the outer dathe plasma. Not taking this phenomenon into
account might be a cause of the thin hot zoneappéars in our calculations.

The main limitation of these models may be due ltAi& hypothesis used to calculate transport
properties. It seems that the electric field cobédthe main source of the discrepancies we have
observed.

5. Conclusion

Comparing the NEC model and the P1 model, we hhogvis that there is a dramatic difference in
radiative losses as a function of the size of treht and of the injected power. Both models indicat
that radiation is a minor cooling mechanism in gtiedl ICP whereas it becomes the major cooling
process in larger plasmas. The fraction of loss®std radiation may change from 5% in low power
ICP to more than 40% in high power devices. Frois foint of view, the main interest of the P1
model is to permit the calculation of radiative thitaxes without the use of arbitrary parametens. |
high power ICP, absorption phenomenon is large gimoww make observable zones heated by
radiation. The P1 model only may reproduce thisyphgenon.

The validity of the results obtained with NEC modgelinked to the choice of the,Ralue. It will be

the main difficulty in scaling up industrial proses. Using the P1 model permits to overcome this
problem and so it is possible to calculate locailt fleixes in the plasma reactor.

Simulations of experimental devices published terditure have enabled the validation of some
aspects of the numerical methods presented hdreuglh the shape of the calculated temperature
profiles has to be improved.

As the choice of the radiation model gives sigaific differences only in large torches, it will be
necessary in a next study to carry out temperan@a@surements on plasma torches of industrial size.
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Résumé :

Cette étude porte sur la description numérique des transferts de rcialeu
rayonnement dans les plasmas inductifs a pression atmosph@riga&st fixé deux types de
systemes comme cadre de I'étude : des torches de faible diamétreeeptasisance (2,5cm,
1kW) servant aux analyses spectrochimiques et des torches de pupsangendes dites
« procédeé » (4cm, 20kW). Ces dernieres sont utilisées dans desl¢gsode purification de
silicium par plasma.

La modélisation du rayonnement doit s’inscrire dans des sionsataisant intervenir
I'écoulement, la thermique, la chimie et I'induction et doit daster relativement légére.

Pour ce faire, deux modeles ont été utilisés. Les premiers calitigisnt la méthode
du Coefficient d’Emission Nette (CEN), largement décrite dansttirdture. Le second
modele, appelé P1, est un modele spectral et bien adapté aexxnaitisorbants. Il est bien
plus lourd a mettre en ceuvre mais permet de lever les hypothésks lessfrictives liées au
CEN. On a développé une méthode permettant de décrire le spectre abmpbgz a l'aide
d’'un minimum de bades du spectre afin de ne pas rendre le modeéle RiLitch

Enfin, les modéles développés ont été testés grace a des mesueespdemature
menées au laboratoire par spectrométrie d’émission optique (OES3, mhunsur les torches
d’analyses en argon pur et d’autre part sur une torche procédé fonotiennargon puis en
argon-oxygene.

Mots clés :plasma thermique, argon, argon-oxygene, torche d’analyse, weghérification,
rayonnement, CEN, P1, OES, ETL, flux radiatifs, regroupemehaiddes spectrales.
Abstract:

This work deals with the numerical description of radiative heat feans
atmospheric pressure inductively coupled plasmas. Two typegstdnss were of concern
during this study: low diameter, low power torches (2,5cm, 1K@V)spectrochemical
analysis and power (or process) torches (4cm, 20kW) for silicium plpsnification.

Modeling of radiation has to be implemented in simulaticescdbing flow, thermal,
chemistry and induction and must thus not be too heavy.

To do so, two models were used. The first calculations usedNéheEmission
Coefficient (NEC) method, largely described in literature. The secordelmoalled P1, is
spectral and well adapted to absorbing media. It is more CPU damdnd enables one to
suppress the most restrictive hypotheses made in the NEC maodeithdd was developed to
treat the whole spectrum of a given gas with minimum number efrgpéntervals, in order
for the P1 model not to be too heavy.

Finally those models were tested with temperature measurements cairiedtioe
lab. Some were made on analysis torches functioning in pure argdheaathers on process
torches working in argon or argon-oxygen.

Key words : thermal plasma, argon, argon-oxygen, analysis torch, purificaborh,t
radiation, NEC, P1, OES, LTE, radiative heat fluxes, spectral ¢pamugbing.





