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Plasma a pression atmosphérique : ou est la difference ?

P.., = haute pression pour un plasma

- La fréquence de collision augmente avec n, (PV=n,RT) : n, = 2,5 101°/cm3
J’-":- Le libre parcours moyen, A, des espéeces diminue :
Electrons: A,=1/n, .o, =500 nm
La distance interélectrode de l'ordre du millimétre ou plus
= Niveau d’ionisation en volume élevé
= jonisation tres rapide et localisée du gaz

= électrons se thermalisent, chauffent le gaz

= arc électrique

et pourtant

-
E PROMES “




Plasma a pression atmosphérique : ou est la difference ?
P.., = haute pression pour un plasma

103 T T T T

Temperature (K)
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WO 16~ Wt et 1 10' 102 0%
Pressure (kPa)

M. Boulos, P. Fauchais, E. Pfender, Thermal Plasmas: Fundamental

And Applications. Volume I, Plenum Press, New York, ISBN: 0-306-
44607-3, 1994, 452 pp.
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Caractéristiques électroniques
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Physique des décharges a P,

La pression atmosphérique est un point clef pour les applications pas
pour la physique des décharges

Plasmaa i hérique

Produit (Distance interélectrode X Pression)

Distance cathode anode= gap Libre parcours moyen des électrons
>mm <gm

N— _
———

Nombre de collisions électroniques: ionisation en volume

3

Rapport entre la création des électrons en surface / volume

i PROESS “ ionisation ¥ (lon + cathode = e) / ionisation Ol (e+A—=> A*+ 2e)
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Claguage du gaz
Observations expérimentales

Spécificité de la physique des décharges froides a la pression atmosphérique

(Pression X Distance inter-électrodes) > 10%Pa.m, 10-! Atm.cm (~100 Torr.cm)
PaNail/r:d/A>>1

F

Observations

| o La décharge se développe en un temps tres court (10ns)

=>» avant que les ions aient pu atteindre la cathode

% ¢ Lladynamique de la décharge est indépendante du type de matériau formant la cathode

| «Un canal lumineux s'établit apres le développement de la premiere avalanche
électronique
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Claguage du gaz

Spécificité de la physique des décharges froides a la pression atmosphérique

.-‘l (Pression X Distance inter-électrodes) > 10-* Atm.cm (~100 Torr.cm)
| PaNol/A:d/A>>1

e )

Observations

| o La décharge se développe en un temps trés court (10ns)
=>» avant que les ions aient pu atteindre la cathode
e La dynamique de la décharge est indépendante du type de matériau formant la cathode
e Un canal lumineux s'établit apres le développement de Ila premiere avalanche

électronique Q

)

Incompatible avec un claquage de Townsend contrdlé par o ety

} La contribution de la surface est négligeable

.=. J L

o

Théorie du "streamer": Loeb, Meek et Raether dans les années 40

Loeb L. B. 1960, Basic Processes of Gazeous Electronics,Univ. of California Press
i Raether H 1964 Electron avalanches and Breakdown in Gases, Butterworth
PROMES (\| Meek J. .M and Craggs J. D.,1978, electrical Breakdown of Gases, Wiley
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Comment la décharge s'amorce ?
1. Electron Primaire

Anode Premiere étape:
* Création aléatoire d'un
électron "primaire"

Flux d'ionisation naturelle
102 e/cm3.s
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Comment la décharge s'amorce ?
2. Avalanche Primaire

asN.asN cm 2_ T T T T SF6| T
—16 ]
0 .
6 ionisation 1
5 -
4 - -1
Oag
3 = &
[m] 8 .
2+ _
a/N
-17 *
07" EN 1017 Volt. cm? R
1 | 1 Il | 1

L 1
g 200 400 600 800

a : Coefficient attachement
o Coefficient d'ionisation

Premiére étape:
Création aléatoire d'un
électron "primaire"

Deuxieme étape:
Développement d'une
avalanche électronique
a partir de I'électron
"primaire”

g

Eo/N > (E/N)critique / o/N > a/N

Dans l'air: 28 kV/cm
Dans SF¢: 83 kV/cm



Comment la décharge s'amorce ?
2. Avalanche Primaire

Anode Premiére étape:
P Création aléatoire d'un électron "primaire"

Deuxieme étape:
Développement d'une avalanche électronique

L

X
Eo/N > (E/N)critique /oo /N=a /N
N. = exp[(a - a)x]
N, = a/(a-a) (Ne-1) N.=a/(a-a) (Ne-1)
i Ordres de
Cathode grandeur
i ‘Ue~ 103 cm?/V.
‘ Electrons: V4=pcEq A% Tomp, Patm: Mo 10° cm?/V.s

-Si E;=20 kV/cm =V,4=20.10* m/s => 5ns/mm

Ryq = avec T = x/Vy4
- D.: 1 m?/s=>en 5ns R4=150 um
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Comment la décharge s'amorce ?
3. Naissance du streamer (ou dard)

Yu. P. Raizer (Gas Discharge Physics)

E': Champ de charge d'espace

Ne: Nombre d'électron

Si Ne est suffisamment élevée
E'~ EO
';; Fig. 12.1. Shal;c and charge distribution of an eléctron avalanche at two consecutive moments of ° D|St0 rS|On d u Cha mp élect I’IC| ue

| time. Arrows indicate directions of external field F, and velocity of motion of the avalanche head,

| i local
eModification de la propagation de

['avalanche

£ O\ £=|g, E" ! !
®
b - -\ 7
’ l Troisieme étape:
. Naissance du streamer

Fig.12.3. Eleciric fields in a gap containing an elcclron-avalanchc. (a) Lines of force of the external

ficld Eo and of the ficld of space charge of the avalanche, E’, are shown separately. (b) lines of
force of the resulting field E = Ey + E'. Circles mark the centers of space charges

Yu. P. Raizer (Gas Discharge Physics)

PROMES |
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Comment la décharge s'amorce ?
3. Naissance du streamer

AR AR AN Y

+

Formation du streamer

L] l ~
£ O\ £=|g,+E siE'~ EO
®
a b E': Champ électrique d{ a la charge d’espace
: dans 'avalanche primaire
= c

Fig.12.3. Ele-ctric fields in a gap containing an electron avalanche. (a) Lines of force of the external Eo: Cham p La pIaCien ou géométrique Eo = V/d

ficld Eo and of the field of space charge of the avalanche, E’, are shown separately. (b) lines of
force of the resulting field E = Ey + E’. Circles mark the centers of space charges

Yu. P. Raizer (Gas Discharge Physics)

Si on considéere que les ions et les électrons sont 2 sphéres de rayon R
Le champ électrique a la surface s’écrit : E'=eNe/4I1ggR? with Ne = exp[a X]

Critere de Meek
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Comment la décharge s'amorce ?
3. Naissance du streamer

jl
|
e |
-
5
T
g
L

PR S —'—t——-—-—-/\

Eg
l Quelle est I'ordre de grandeur du
nombre de charges nécessaire pour

£ g R avoir E'=Eq ?
a } b
A c Ne > 108, ax 18-20

Fig. 12.3. Electric fields in a gap containing an electron avalanche, (a) Lines of force of the external

ficld Eo and of the field of space charge of the avalanche, E’, are shown separately. (b) lines of Rd ~ 200 um’ x ~ mm

force of the resulting field E = Ey + E’. Circles mark the centers of space charges

Yu. P. Raizer (Gas Discharge Physics)

Si on considéere que les ions et les électrons sont 2 sphéres de rayon R
Le champ électrique a la surface s’écrit : E'=eNe/4I1ggR? with Ne = exp[a X]

Critere de Meek
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Y Comment la décharge s’ammorce

4. Propagation du streamer

| Avalanches sustaining the propagation

T FrFFT

| 1 1

- Cathodic ! : Anodlc

- streamer : " streamer
l 1L

|Fleld at the streamer heady

Laplamen field Laplacien field
Ambipolar field l |

Electrical field

K. Hassouni, Plasmas Froids, Génération, caractérisations et technologies, Publication. De 1’Université. de Saint Etienne, 2005

16
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Comment la décharge s'amorce ?
4. Propagation du streamer

| Un streamer est un canal de décharge assez faiblement ionisé qui se propage trés
| rapidement (v de I'ordre de 108cm/s)
vers une, ou vers les 2 électrodes

Streamer dirigé vers I'anode

Avalanches
secondaires

Role dominant des électrons

B> 1y

c c
Fig. 12.6. Anode-directed streamer, (a) Photons and se-condary avalanches in front of the streamer
head at two consecutive moments of time. (b) Field in the vicinity of the head

Yu. P. Raizer (Gas Discharge Physics)

Le front d'ionisation se propage dans la méme direction que les électrons
En téte le champ est tres fort: propagation rapide
Les ions des avalanches secondaires forment un plasma avec les électrons du
streamer

PROMES ‘




Comment la décharge s'amorce ?
4. Propagation du streamer

A
| Streamer dirigé vers la cathode
.|
;| 5
Le front d'ionisation et les
électrons se propagent dans des
directions opposées Fig, 125, Cathode-directed strsamer, (s) Sireamer &1 two cosecufive moﬁems of time, with scc-

ondary avalanches moving towards the positive head of the streamer; wavy arrows are photons that
generate seed electrons for avalanches. (b) Lines of force of the field near the streamer head

Yu. P. Raizer (Gas Discharge Physics)
X. Lu et al. / Physics Reports 540 (2014) 123-166

* Role essentiel des photons qui par photo-ionisation (hVy,>Eig,) ou photo-émission
(cathode), créent les électrons germes a |'origine des avalanches secondaires

* Role des charges des avalanches secondaires:
- Les électrons rejoignent la partie positive du streamer pour former un plasma
- Lesions forment une nouvelle charge d'espace positive qui est plus pres de la
cathode =» propagation du streamer vers la cathode

PROMES‘ ‘



By Comment la décharge s'amorce ?
' 4. Propagation du streamer

Distribution spatiale de la densité de puissance
pendant la propagation d’un streamer cathodique
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Gas breakdown ?
4. Streamer propagation

Densité électronique (cm™)

AT pnose
prd S~

15E+14 |

\
/

T
1.4E+14
8.6E+13
5.3E+13
32E+13
2 0E+13
1.2E+13

/

1E+14
75E+12
4 6E+12
2.8E+12
1.7E+12
1.1E+12
6.5E+11 4

4.0E+11 P‘ Segur
2.4E+11

Tege Y. Cesses
LAPLACE

5E+13

Toulouse
France

~_&;.

e Quand le streamer atteint la cathode

«\\~

Champ tres fort entre la cathode et la charge d’espace positive

= Forte émission d’électron secondaire par la cathode

@ universiTe [
PERPIGNAN
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Comment |la décharge s"amorce?

5. Apreés le streamer

Streamer : propagation d’'une onde d’ionisation vers les surfaces (10mA, 108cm/s)
Fin du streamer lorsque les surfaces sont atteintes

Les 2 électrodes sont connectées par un plasma faiblement ionisé (=10~)

4

Le plasma de la micro-décharge est ambipolaire et |la tension est appliquée au
point de contact avec la cathode

Forte émission secondaire

Onde d’ionisation de la cathode vers I'anode, Onde de retour (10°cm/s)

Chauffage du gaz, étincelle (10*A/cm?, 100V/cm)

La décharge se transforme en Plasma thermique

‘ PROMES




Comment obtenir une décharge froide a pression
atmosphérique?

5. Apreés le streamer

Streamer:propagation d’'une onde d’ionisation vers les surfaces (10mA, 108cm/s)
Fin du streamer lorsque les surfaces sont atteintes

3

Les 2 électrodes sont connectées par un plasma faiblement ionisé (=10-)

Le plasma de la micro-décharge est ambipolaire et |la tension est appliquée au
point de contact avec la cathode

Forte émission secondaire

Onde d’ionisation de la cathode vers I'anode e de retour (10°cm/s)

Chauffage du gaz, é e (10*A/cm?, 100V/cm)

A
e

Plasma thermiq
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Comment éviter la transition a I’'arc?

5. Apreés le streamer

4 Stopper la décharge avant que le gaz soit chauffé

* Configuration des électrode (applicateur):

- Forme : Décharge couronne

- Conductivité: Décharge a Barriere Diélectrique
Alimentation électrique:

- Tension impulsionnelle : Décharge nanoimpulsionnelle

Arc

Current

‘ PROMES ‘& 500 ns 1



é,‘b”"' CORONA DISCHARGE
DECHARGE COURONNE ou CORONA
N,

Décharge couronne: Une electrode << gap

E(r)=abV,/r’(b-a)

Le champ électrique est
beaucoup plus fort prés
de la petite électrode

* (C'est une solution tant que la tension est assez faible...
* (C'est une solution pour diminuer la tension de claquage

7

IPROMES @ i W
DOMITIA ;
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E;{""" Comment éviter la transition a I’arc ?
_ DECHARGE COURONNE ou CORONA
N

Décharge couronne: Une electrode << gap

J. Reece Roth (industrial Plasma Engincering)

z
asN a N cm —— e SEo o CORONA DISCHARGES

o] HIGH VOLTAGE
/N POWER SUPPLY

ionization

1V,

0 —76

N DO

—17 ACTIVE VOLUME
707" SN 107 Volt. crm? K
1 1 1 1 1 ] 1

1
g 200 400 600 800

ACTIVE RADIUS

INNER ELECTRODE

Figure 8.13  Phenomenology of corona generated by a fine wire of radius
a located on the axis of a grounded cylinder of radius b.

* (C’est une solution tant que la tension est assez faible...
* (C'est une solution pour diminuer la tension de claquage

A

26
PROMES VIA
DOMITIA




y’”l}j e

é})""” Comment éviter la transition a I’arc ?
_ DECHARGE COURONNE ou CORONA
N

Corona négatif: la plus petite electrode est negative (cathode)

X<r re X > r¢ _— .
o he : Attachement des dlectrons Si I'electrode de petit rayon de courbure est
électronique ; Dérive des ions négatifs  Densité négative:

de courant
-—

-r<r.:a>a:avalanches
électroniques

-r>r.:a<a:formation d’ions

Profil de couran négatifs par attachement des électrons et

i =iy cos® 6 s . . ’

_ dérive des ions vers I'anode
Champ électrique E
sur I’axe de symétrie

By 1 Field and ion flow line Negative Corona
Trickel U U
Z A
E A
Pulseless corona streamer . P T
-
V Spark Fl;ﬁrsg' Pulseless Spark

PROMES VIA
DOMITIA Chang J.S. et al, 1991 IEEE Trans. Plasma Sci. 19 1102
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Comment éviter la transition a ’arc ?

DECHARGE COURONNE ou CORONA

1)
2)

Fig. 11.14  Schematic diagrams showing the streamer-glow transition: (a) streamer growth;
(b) attenuation of a streamer; (¢) drilting of positive and negative ions; () formation of
negalive-ion space charge; (¢) the creation ol focally high ficld and Townsend breakdown
(I); (f) new supply of negative ions.

IPROMES w m /)

Corona positif : la petite electrode est positive (anode)

r<r.:a>a: electrons font des avalanches puis des streamers
Si des ions négatifs sotn formés par attachement, ils dérivent vers I'anode :
Townsend breakdown and glow corona

NATO asi series “Non thermal plasma technologies for pollution control”

Positive Corona

U+

e ey s
T I i

Burst pulse Streamer Glow corona Spark
corona corona

Nasser E. “Fundamental of Gaseous ionization and plasma
electronics” Wiley intersection, New York, 1971 28
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W £ Comment éviter la transition a PParc ?

DECHARGE COURONNE ou CORONA

CONFIGURATION CORONA :

- Tension de claquage plus faible qu’en plan/plan
- Evite la transition a I'arc si la forme des électrodes, 'espace gazeux et
I'amplitude de la tension sont bien choisis.

Courant de
faible intensité

Configuration
Corona positive Plasma non-

et negative | > thermique

Solutions pour accroitre le courant sans produire d’étincelle:
- Décharge nano-pulsée
- Décharge controlée par barriere diélectrique

! PROMES @ VIA 29
DOMITIA




Comment éviter la transition a I’arc ?

Tension impulsionnelle répétitive

La transition du streamer a |'étincelle implique
un échauffement du gaz qui nécessite environ
500ns

Streamer

Journal of applied physics, 46 (5), 1975

"
! c
i} 5
Eir | Impulsion de tension durée < 500ns 3
B t
g
B transition a I'arc évitée entre 2 électrodes
(’ métallique
n E. Marode, The mechanism of spark breakdown in air
é(. 4 at atmospheric pressure between a positive point and
- ‘ ;«' a plane. I. experimental : nature of the streamer track,

Ne et Te augmentent

@ universiTe [
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Repetitively pulsed discharges

Pulse duration should be less than the transition to spark
Delay between pulses should match the relevant recombination time

S

Energy deposition per pulse is very small
(3 mJ for 5 kV/ 10 ns pulses).

M= @ ' Ch. Laux, journées du réseau plasmas froids 2006 31
PROME y /




Repetitively pulsed discharges

2 e
611

CUF g O
= 0

-5

T T T T T T T T T T
_—

Ene Temps, ns

0 / Ch. Laux, journées du réseau plasmas froids 2006 32




Comment éviter la transition a I’arc ?

Tension impulsionnelle répétitive

Large over-voltage

Increase the
mean energy of electrons

P S SR S IS SO S S TS N S S S S |

Percent of Input Power
N w n
o o o

)
o
T m

N i/ierionaI

2

I N Jdissociation

N2 jonization

O2 dissociation

A jonization

0

10 20 30
Electron Mean Energy (eV)

40

Y. P. Raizer, Gas discharge physics, Springer Verlag, Berlin, New york,1991

33



Phénomenes induits par les pulses dans l'air

Dissociation de O, ultrarapide (20 ns)

Chauffage « lent » (100 ps) modéré (< 1000 K)

Fraction de

I’énergie électrique
déposée

Chauffage ultrarapide (20 ns) modéré (< 1000 K) =

Ondes de choc et expansion toroidale

CentraleSupélec = PARIS-SACLAY

Voltage slope higher and higher
Pulse duration sub-nanoseconds

—

—
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Comment éviter la transition a I’arc?

Décharge contrdolée par barriére diélectrique, DBD

%N Cds=¢.€,S/d
e
Diélectrique O Vsg=Vo+[lg.dt/Ceq Cy —— [V
solide Csy = £E0S/e 1
2 V ~
N rd V
§ Décharge & ) <> y
F Gas g
" Electrode
T2 H V,=V, +V = l
! é 2% a - g Sd
i Quand 42 = V72 = V.M = arrétdeladécharge
’ ( Diélectrique m—>  Décharge transitoire auto-entretenue
vy m——>  Pas de transition a I'arc

m——>  Plasma froid pour de forte valeur du produit Pxd

t m——>  Décharge robuste
o | @ B
PERPIGNAN

I OMES
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b'f i Comment éviter la transition a ’arc?

Décharge contrdélée par barriere diélectrique, DBD

DBD luminescente dans He : exemple de forme de la tension gaz

60 ———— 1.5
%c;\ 40+ Va 11,0 Vg(t) = Va(t) - Vis(t)
= 20! 50,5
S 1 |7 S
L oyl 00 &

S -20t 1-05=
s | 1=
G -40} 1-1,0
()
_60 NP P B TR _1’5
> 0 20 40 60 80 100
Time (us)

» Cds charge . Vg diminue . la décharge s’éteind

! PROMES @ via 37




Décharge contrélée par barriere diélectrique, DBD

Caractéristiques

High Voltage
_— Electrode

High | o e——

) Voltage <_Dielectric
’ AC @ Discharge Gap Barrier
Generator ——
T Ground
Electrode
L
—

Dielectric Discharge Gap
Barrier

Beaucoup de
configurations

possibles
38




Décharge contrélée par barriere diélectrique, DBD

Caractéristiques

™ Caractéristiques d’'une DBD

Photographies

Temps de pause: 20 ms

Temps de pause: 10ns

.. iy
Charge (uC)

]

0,0
YA RERE
Tension (kV)

b
3
i
¥
r
&
g
'.

Courbes de Lissajous :
énergie déposée

= Vue de coté
g Vue de dessus

Current (mA)
5 8 8 ¢
— |

eDécharge localisée : = 300 um de diametre
Z eDécharge tres courte : < 100ns
eNe=Ni ~ 101*/cm3
eN =210%° /cm3 : Taux d'ionisation = 10>

G T Voltage

Courant

2T

Current

uolsua|

*T5, - 200-400 K
S .Eélectrons :1a10eV

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8

Temps
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t}”’f‘ Décharge contrélée par barriere diélectrique, DBD

v
& Caractéristiques
;\ .
CORONA et DECHARGE A BARRIERE DIELECTRIQUE
Allumage de la décharge Extinction de la décharge

IPROMES @ . 40
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é}) " Décharge contrélée par barriere diélectrique, DBD
_ Caractéristiques
\.\ -
Temps caractéristiques
Processus
A
Retour a
I'équilibre
Chimie des
radicaux
Rupture du libres
gaz
électrons en lonisation
équilibre Dissociation
avecle Excitation
Z champ
# électrique
: I : ! . >
pPS ns S ms S
Temps
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Fig. 11. The chemical reactions initiated by a microdischarge in “air” [18].

Radicals, M*

order of magnitude in time

iy owios 345 mmeoes WY S
lons 0
1%
3
&
&
10us
O Rayon 250 pm Rayon 1mm
|

% d’énergie déposée

Ozone production
Species are diffusing accordingly to their life time

Bad Honnef 2014

20 % 0,4+ 80%N,
-3
10 T T T - - : ‘
: ‘ 1 ! | i
. ~QCP) i i 0, i i
I T ——F
CNa(A) : 1
0,(8) . i
o* ! = ;/ o \
I ‘ L7 \\\ N0
| R -
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fneg ions- X/’ | Oz(b)/;‘_“\‘. ) ’/&\{/No )i___u_o_
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1" 10° 10° 10° 102 y 2071 (sec)

Need to take into account spatial gradient and many




Décharge contrdolée par barriére diélectrique, DBD

Caractéristiques

]\ : »  Micro-décharges aléatoirement distribuées

i | © : une solution pour réaliser une chimie a peu prés homogéne
1 - Micro-décharge: 100ns
[‘ - Taux de répétition de I'ordre de : 50us (10kHz)

- Temps de process : 1s (20 000 demie-période)

e ® : Controle de I'énergie moyenne intégrée dans le temps et I'espace n’est
y pas toujours suffisant:

- Différentes chimies :
= - dans le canal de décharge et dans la zone de diffusion
[ - dans des filaments d’énergie différente
z - aux endroits ou la fréquence de répétition des décharges est
{ différente

Intérét des décharges froides
Homogenes, diffuses, sans streamer

a la pression atmosphérique '




SOMMAIRE : Plasmas froids a la pression atmosphérique
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Il - Claquage d’un gaz a la pression atmosphérique
1. De l'avalanche électronique au streamer
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i

o IV - Décharges diffuses a la pression atmosphérique : pas de streamer
Bore: 1. Micro hollow cathode

Couplage d’avalanche électronique

Claquage de Townsend, décharge de Townsend et luminescente

- 2.
[ 5
‘ Z 4. Décharge radiofréquence
f

_\ V — Spécificité de la cinétique chimique a la pression atmosphérique
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Décharge homogénes a la pression atmosphérique

Comment éviter la formation d’un streamer localisé?

F Mécanismes qui aident a obtenir un claquage du
|

il gaz sans streamer ou un plasma de grand volume
. a la pression atmosphérique ?

i
>//,

I PROMES
T

o
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Décharge homogénes a la pression atmosphérique

Comment éviter la formation d’un streamer localisé?

Quatre solutions:

F
¢ . : , : , ,
[ 1. Diminuer suffisamment la distance interélectrode pour que I'avalanche
5? primaire ne puisse pas atteindre la taille critique (faible Pxd) : MHCD
=4 2. Coupler les avalanches primaires : interactions conduisant a un plasma de
§ grand volume: pré-ionisation et surtension

o 1 3. Claguage de Townsend : avant que le champ soit suffisant pour qu'une
E avalanche de grande dimension se forme =» pas de streamer =» pas de

microdécharge

4. Décharge RF en mode o

Z
7

l PROMES
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Y Comment éviter la formation d’un streamer localisé?

Gap micrométrique

Transition pour (Pression X distance) > 10*Pa.m ~ 10-! Atm.cm ~ 70 Torr.cm
PaNa1l/l:d/I>>1

10°

S\ ; ] LI I 1 1L l] i 1 T!IT 1 | IR B [ § | 5
- Imm -
‘q-)’ - Air -
o . Hy 7]
S 1wtE 100pum Ar S
0 = 3
> o . N
E . - 10um N> Ne >
& 10 / -
< E
S ]
O
| ]
Z aal 102 oo g lhli Lovaal 4 1
107} 10° 10! 102 10° 10* F=q.E

E=V/d
Pressure Spacing Product (Torr cm) /

2 Le produit Pxd associé a la transition entre le claguage de Townsend47
! PROMES @ e et le claquage de streamer n’est pas une valeur bien définie
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Hollow Cathode Discharge Geometries

Classical HCD

d<100pm

MHCD

diélectrique

Karl H. Schoenbach et al., Plasma Sources Science and Technology, 6, 468 (1997)

= Molybdenum Silicon

Mica Copper

W. Shi et al., IEEE Trans. Plasma Sci. 27, 17 (1999)
K. H. Shoenbach, J. Vac. Sci.&Tech. A: Vac., surf, and Films,

Jul. 2003, pp. 1260
I PROMES % VA
DOMITIA

Comment éviter la formation d’un streamer localisé?

Gap micrométrique: Micro-hollow cathode discharge

Micro-plasma
like Micro-hollow cathode (MHCD)

Xenon
200 Torr, 60 mA

Gas gap <100 pm :

==> Les avalanches électroniques ne peuvent
pas atteindre la taille critique pour
localizer le champ électrique

==> Pas de streamer

==> Forte contribution des paroies

==> Low pressure plasmas physics 48
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v £ MHCD

MicroHollow Cathode Discharge : MHCD

J— » Low voltage operation (~>200 V in
Tmm RG's, 400 V in oxygen-containing
mixtures)

» DC stable at 100's kW/cm?3

» DC stable at atmospheric pressure

» Concepts for scaling to higher volumes :
- arrays of MHCDs
- 3-electrode systems

cathode

Z anode
~ 200 um

Developed originally by KH Schoenbach et col at Old Dominion Univ in USA

DOMITIA

I j Vinvent Puech, Atelier "Microdécharges" Orléans 25-26 49
m - novembre 2009
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4 MHCD
i)

_ MicroHollow Cathode Discharge: MHCD
N

Micro-Cathode Sustained Discharges: MCSD
R.H. Stark and K.H. Schoenbach J. Appl. Phys. 85, 2075 (1999)

lonization Zone Excitation Zone
Sandwich - 200 pm MCSD plasma - 5 to 10 mm
MicroHollow Cathode Discharge Micro Cathode Sustained Discharge

.\IH(‘b\
Diameter - 200 ym . [ﬂ] .

C A1 A2
Cathode Anode Anode

Traitement effluents gazeux: C. Jiang et al, IEE Trans. Plasma Sci. 31, 782 (2005)

Production de Oz(alAg): J. Santos Sousa et al, Appl. Phys. Lett. (2008)
J. Santos Sousa et al, Eur. Phys J.: Appl. Phys. (2009)

f Vinvent Puech, Atelier "Microdécharges" Orléans 25-26 50
PROMES o novembre 2009
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Comment éviter la formation d’un streamer localisé?

-

Couplage des avalanches primaires

N
Couplage des avalanches électroniques :
beaucoup d’avalanche électroniques simultannées
Preionisation + HT : De nombreuses avalanches se
: développent en méme temps
- Si elles se recouvrent avant la transition au streamer, la
décharge est homogene
Ry Condition de recouvrement des avalanches ?
= Quand les avalanches atteignent la taille critique (x.),
que N..=10% : Ry < a/2, a distance entre 2 €primaires
Si Neo est la densité de préionisation : a=Ng1/3
Rdc = 100um
| T Neo = 10%/cm?
r///

IPROMES @ e 51




Comment éviter la formation d’un streamer localisé?

Couplage des avalanches primaires

Continuous (sinusoidal) Microsecond-pulsed Nanosecond-pulsed
Rise time: ~1 V / nsec Rise time: ~5 V / nsec Rise time: ~3.000 V / nsec
Sinusoidal wave Pulse duration: ~2 psec Pulse duration: ~40 nsec
Filament temperature: Filament temperature: Rotational temperature:
350-450K 320-420K 300K

Nanosecond pulse

/
4 )

Continuous wave Microsecond pulse

Drexel Plasma Institute
H. Ayan et al, J. Phys. D: Appl. Phys. 42 (2009) 125202

# ISPC 19 Bochum July 30




Comment éviter la formation d’un streamer localisé?

Claquage de Tonwsend

Y T Principe :

Obtenir un claguage du gaz pour un champ inférieur au champ de développement
d’une avalanche de taille critique

= obtenir un claguage de Townsend

; _f Moyens:

|

i - v :Augmenter la contribution de I'émission d’électrons secondaires a
': la cathode avant et pendant le claquage

I # o

= - o : Diminuer la vitesse d’ionisation dans le gaz afin que les ions
! ‘ puissent atteindre la cathode
Z
L
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g;t' Comment éviter la formation d’un streamer localisé?

Claquage de Tonwsend

Siy augmentent, da,/dE lente et Vc faible——> claquage de Townsend

Comment augmenter I'émission d’électrons secondaires ?

Emission d'électrons a la cathode dépend:

- Augmenter le coefficient d’émission secondaire, :
- Choix du matériau qui constitue la cathode :
- Oxyde : MgO
- Isolant chargé négativement
- Diélectrique sur chaque électrode:
Quand le diélectrique est sur I'anode il se charge en

électrons. A I'alternance suivante I'électrode est la
cathode et I'émission secondaire est exacerbée en

début de décharge lorsque la décharge s'amorce.

- Augmenter le flux de particules pouvant induire I'émission
d'électrons secondaires : effet mémoire : especes a longue durée de
vie et réactions secondaires produisant des ions, des photons :

l EROVES @ contrainte sur la fréquence de répétition de la décharge i.e.
fréquence de la tension.
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b’* v Comment éviter la formation d’un streamer localisé?

Claquage de Tonwsend

Ralentir I'ionisation du gaz pour laisser le temps aux ions de dériver a la cathode:
lonisation en plusieurs étape : lonisation Penning

Ex : décharge luminescente a la pression atmosphérique dans He/air

Comparaison de I'importance de l'ionisation directe et de I'ionisation Penning
Modéle fluide 1D (P. Ségur)

4,0X1 016 T T T T T T T T T

lonisation directe

i
g
\9/ 16
3,5x10 '
e+He=>He*+2e E ) 30
8 3.0x10°F Direct "
o - 8 25a0ct |\ Current lonisation 10§
lonisation Penning 3 2oxtd =
,UX [ -
2 e + He => He* 2 03
o 1.5x10°F || . 193
He* + N, => N,* + e + He - Penning
2 PO jonisation 20
[}

5,0x10'® -30

Contrainte sur le mélange gazeux

: -40
1400 1410 1420 1430 1440 1450 1460 1470 1480 1490 1500

Time (us)

I PROMES o9
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N

Caractéristique courant — tension
continue

décharge

non-entretenue décharge entretenue
I I 1
A —— Townsend

1
I

sof | P=10W/cm3
claquage de “ /
' 1B

Townsend

Current (mA)

15 |

(]l/'(']](lI'L“t‘

= |l

9 Air, N2 - 20 U

2 s . . . .

5 (0] 20 40 60 80 100
=

Time (us
sombre (Ws)

; de Townsend | normale

ub-normale
ab-normale

N

. décharge

. décharge luminescente |

(]‘}”'(‘

>
Courant

A\ B
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DECHARGE RF : Homogéne a Patm

En mode o la décharge RF est homogéne, un plasma de volume défini par les ions se
forme.

En mode vy la décharge se contracte en revanche en RF-BF la décharge est homogéne
et associe forte densité d’électrons et fluw d’ions a la cathode.

Ne 10/
Ne (m™)
" A Terme source

des électrons (m3s1)

6.219E+16
4.975E+16

3731E+16 201

2.488E+16

Position in the gap (mm)
(=}

1.244E+16

I

20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
Temps (ns)

NnAr,* 10Y7

nAr,* (m=)
9.880E+16

0.000

8.838E+16

7.795E+16

6.753E+16 125

5.710E+16

4.668E+16

Position in the gap (mm)

3.625E+16

2.583E+16

57

1.540E+16

T T T T T T T T T 1
20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
Time (ns)



PLASMAS A PRESSION ATMOSPHERIQUE

Comparaison des DBDs diffuses

‘B Max Ne Townsend Glow like FDBD
= Nano-
, Glow RF réi

T

* Les décharge luminescente (glow) ne fonctionnent que dans les mélanges
Penning, les autres décharges fonctionnent dans l'air

weoresm |\

\

* Ladensité d’électrons et leur énergie peuvent étre variés sur une tres grande
plage en ne changeant que la forme de I'excitation

7/

‘V//

l PROMES
o

y

UNIVERSITE
Can CEAELA ./ F. Massines, C. Sarra-Bournet, F. Fanelli, N. Naudé, N. Gherardi, Review
paper, Plas. Proc. and Polym., Vol. 9, Iss. 11-12, pp 1041-1073,2012




PLASMAS A PRESSION ATMOSPHERIQUE

Comparaison des DBDs

Max Ne Townsend Glow like FDBD
| R— | = - — . I |
= Nano-
Glow RF ,
— e etltlve

Townsend

Carrier gas
metastable

v/ Maximum ionization level is related to the current amplitude
v" Maximum power also depends on the discharge duration

Townsend Glow RF  Glow like Nano-
répétitive
Power W/cm? 50 10 20 10

UNIVERSITE
PROMES CEAELA ./ F. Massines, C. Sarra-Bournet, F. Fanelli, N. Naudé, N. Gherardi, Review 59
paper, Plas. Proc. and Polym., Vol. 9, Iss. 11-12, pp 1041-1073,2012
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" Décharges froides a la pression atmosphérique
4 Applications ATMOSPHERIC PRESSURE
N CHEMISTRY

A pression atmosphérique toutes les réactions qui implique le gaz
principal sur le niveau fondamental (M) sont dominantes

En particulier, c ‘est le cas

* des réactions de ‘quenching’ :
A*+M > A+ M*

* desréactions a 3 corps:
A+B+M—> AB + M
A*+B+M > A+B*+M
- A*+B+M > AB*+ M

= Lampes a excimere
= Ozone

IPROMES @ B 61
DOMITIA y




Décharges froides a la pression atmosphérique
4/

Applications ATMOSPHERIC PRESSURE
N § CHEMISTRY

Réactions a 3 corps: formation d’excimer
Influence sur les états excités présents dans la décharge

15 T T T T
Génération d’excimers dans les lampes UV ou VUV
Xe* + Xe
~ Ex_:dimere de gaz rare — cas d’'une décharge dans le Xénon pur V
S NN
e+ Xe 2 e + Xe* o [Xe N
oo
puis (1) Xe* > Xe + hv (147 nm) v =1.10%s? e
o= 5 [=172nm
ou (2) Xe*+2Xe > Xe,*+Xe k;=2.1032cmb.s?
suivide Xey,* 2> 2Xe+hv (172 nm) 1=147nm
2 Xe+Xe v
- ob—— =

Diétance‘inter-.atomique ;

=>» Le chemin cinétique dominant (1 ou 2) dépend de la pression de travail

3

| http://gaphyor.lpgp.u-psud.fr/index-fr.html
7
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Décharges froides a la pression atmosphérique

Applications ATMOSPHERIC PRESSURE
CHEMISTRY

Réactions a 3 corps
Influence sur les états excités présents dans la décharge

Génération d’excimeéres dans les lampes UV ou VUV

Ex : dimére de gaz rare — cas d’'une décharge dans le Xénon pur

(1) Xe* > Xe+hv (147 nm) ou (2) Xe* + 2 Xe 2> Xe,* + Xe (172nm)

vy =1.10%1 k, =2.1032cmb.s1

A 1 mbar, [Xe] = 2,6.10% cm-3 : vy = 1.10%1>> v, = k,*[Xe]? ~ 1.10%s1
= émission principalement a 147 nm

A 1000 mbar, [Xe] =2,6.10° cm3: vy = 1.10%1 << v, = ky*[Xe]? ~ 1.107st
- émission principalement a 172 nm




E},’g" Décharges froides a la pression atmosphérique
. M appiications ATMOSPHERIC PRESSURE
AN CHEMISTRY

Réactions a 3 corps
Influence sur les états excités présents dans la décharge

Génération d’exciméres dans les lampes UV ou VUV

Ex : dimere de gaz rare — cas d’'une décharge dans le Xénon pur

15 T T T T

Intérét des hautes pressions :

Le rayonnement a 147 nm peut étre autoabsorbé, pas celui a
172 nm !l

=>» Lampe a fort rendement VUV a hautes pressions

S

Energie (eV)

o

C_aaasaasaasassy I

> Inner Electrode hﬂl\g
IS ‘o xe v
uv Outer Electrode Xxe + xe

1 1 1 1
Distance intef-atomique”

=» Photo emission
64
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Eillg’ "l pécharges froides a la pression atmosphérique
b/ Applications ATMOSPHERIC PRESSURE
T Réactions a 3 corps CHEMISTRY

Influence sur le chemin cinétique

v’ Traitement de I'eau

e+0, >20° E——>0,+0°+M > 0;+ M o
v’ Pate a papier

0°+0° >0,

Qq MW === (q centaines de kg d’ozone/h
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SYNTHESE

Décharges a la pression atmosphérique

7\\,‘ . Pour des Pxd > 50 Torr.cm (fonction du gaz) la contribution de I'émission

o T secondaire devient faible comparée a l'ionisation du gaz =» claquage de type
streamer.

: Développement d’une avalanche électronique qui crée 108 électrons
; et ions

g Champ de charge d’espace égal au champ appliqué

? . Onde d’ionisation vers I'lanode

T . Onde d’ionisation vers la cathode résultant de la formation
: d’avalanches secondaires
> . Le streamer se transforme en microdécharge lorsque les 2 électrodes

sont connectées puis en étincelle lorsque le courant augmente

Le produit Pxd pour lequel la transition Townsend / streamer est observée
dépend des conditions expérimentales.

o \\\ VR '\\\ G,

N\

7
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SYNTHESE

Plasmas froids a la pression atmosphérique

. Pour maintenir le gaz froid a la pression atmosphérique il faut interrompre la
décharge avant qu'elle transite a l'arc:

{ . Excitation impulsionnelle (<500ns)

= . Courbure d’une des électrodes faible par rapport a I'espace
Z; r interélectrode pour que le champ varie trés rapidement dans |'espace
g interélectrode

o —-> décharge couronne

B

. Diélectrique solide dans le passage du courant entre les 2 électrodes
dont la charge fait chuter la tension appliquée sur le gaz

- Décharge contrélée par barriére diélectrique

o, \\\"T‘

\ !‘\\\\.M\\“' ~nzz
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SYNTHESE

Décharge Controlée par Barriere Diélectrique (DBD)

. Décharge controlée par barriere diélectrique

il . Sont des décharges froides robustes obtenues dans des configurations tres
variées.
}' . Ont beaucoup d’applications : la chimie dans le gaz (Ozone, dépollution,
[ combustion ...), le traitement de surface (activation de surface polymere,
= nettoyage de métaux, stérilisation, dépot de couches minces ...), les sources de
F

lumiere en particulier UV et VUV qui utilisent les exciméres ainsi que les sources
planes de grandes dimensions, au contréle de I'écoulement, a la combustion...

¥ . Sont normalement constituées de microdécharges.

. Peuvent étre homogenes lorsque l'excitation est nanoimpulsionnelle, Radio
Fréquence, basse fréquence dans des conditions qui permettent un claquage de
Townsend.

A \\\}

- \\\‘

. Ont une densité électronique maximale qui varie de entre 10% et 10%°/cm3
suivant le régime de décharge défini par la nature de la surface, la fréquence et
I'amplitude de la tension, et la nature du gaz.

Une puissance de 10W/cm? ou 100W/cm? peut étre atteinte avec une DBD
homogene.

l ROMES cnrs S

69



SYNTHESE

Cinétique chimique a la pression atmosphérique

Du fait de la pression c'est a dire de la forte densité du gaz:
"‘,,‘:.ﬂl § * Lionisation dans le volume du gaz est importante
. =>» claquage de streamer

: => chauffage du gaz

‘ * Lacinétique chimique est relativement spécifique

‘ * Les réactions impliquant le gaz dans son état fondamental sont dominantes
= * Faire tres attention lors de l'utilisation d’'un schéma cinétique développé
. { pour une décharge a basse pression :
EE o * Vérifier que des approximations génantes pour une utilisation a haute
g pression n‘ont pas été faites: les réactions a 3 corps, réactions de
guenching,... peuvent devenir dominantes. La formation d'excimeres et
des photons VUV qu’ils peuvent émettre, ne peuvent pas étre négligés
ainsi que celle de métastables et donc des réactions Penning, les ions
peuvent aussi étre différents.
* Rajouter toutes les réactions faisant intervenir les espéces dans leur
niveau fondamental.

* Le libre parcours moyen des radicaux est aussi trés faible et le couplage
décharge écoulement fondamental.
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CONCLUSION

* Des plasmas froids tres différents sont générés a la pression
Y atmosphérique

* Dans des configurations qui ne sont limitées que par
I'imagination et sans cesse diversifiées grace a I'évolution
des générateurs (tres forte tension, pico secondes) et des

< moyens de fabrication (fabrication additive, techniques
microélectronique pour la miniaturisation).

I/

* Lafrontiere entre plasma hors équilibre et thermique
devient diffuse.

weoresm |\

\

* Les domaines d’application se multiplient aussi.
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