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Résumé

Le présent travail est une modélisation zéro-dimensionnel d ‘wne décharge électrigue hauwte pression. powr
luser & excimére, couplée au circuil extériewr. Dans ce modéle. le plasma généré par décharge
impulsionmelle est représenté par e résistunce de conductivité proportionnelle a la densité électronigue.
Les variations temporelles de cette densité électronique somt décrites a Daide o un ensemble d éyunations
traduisant la cinétigue du milien. Les tawx de réaction impliquant les dlectrons ont été tabulés, powr un
mélange domné par résolution de Uégquation de Boltzmann, en fonction du champ électrique réduit E'N ¢ N
densité du gaz). La cinétique des espéces lourdes a été représentée a aide d'un jeu de réactions simplifié,
suffisant pour rendre compie des propriétés électrigues de la décharge.

Abstract

The present work is a zero-dimensional modeling of an electric discharge at high pressure. for excimer luser,
coupled with the external circuit.  In this model, the plasma generated by impulsional discharge is
represented by a resistance whose conductivity is proportional to the electron densitv.  The temporal
variations of this electronic density are described using a whole of differential equations translating the
kinetics of the medivm.  The electronic rate coefficients are tahwlated. for a given Ne-Xe-HCI mixture hy
resolution of the Boltzmann equation, as function of the reduced electric field E'N (N is the gas density).
The kinetics of the heavy species was represented using a simplified and sufficient play of reactions. to take
inter aeconnt the electric properties of the discharge.
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L. Introduetion une densité d’électrons libres sutfisamment élevée
Depuis  la  premiére mise en évidence pour que les avalanches initiées par chacun de ces
expérimentale d'émission laser d'un systéme électrons libres se recouvrent avant la transition au
excimére par Basov et al [1] en 1970, I'une des régime d’arc[9]. Les premiéres applications du
préoccupations majeures de la physique des lasers concept de préionisation sont relatives aux lasers
a gaz a €1é d accroitre la puissance moyenne et la CO; [10] et dans les premiéres références i des
puissance pulsée de ces lasers. Cet accroissement expériences utilisant une préionisation du milieu
passe nécessairement par un accroissement de la [2,3]. la source de préionisalion étail constiluée
pression de gaz[2.3]. Or, il est bien connu que les par illumination UV provenant d'une décharge
décharges luminescentes, utilisées dans les lasers auxiliaire. De nombreuses el diverses techniques
pompés par décharges. peuvent étre aisément de préionisation ont ensuite été développées :
stables et stationnaires 4 faible pression décharge couronne [11.12,13], cathode plasma
(typiquement inférieure & quelques dizaines de [14.15] et préionisation par rayons X [16.17.18].
torr) mais devient instables et dégénérent en arc a Commercialement, les systémes lasers XeCl sont
plus haute pression[4.5]. Les causes de transition a déja disponibles et peuvent libérer des centaines
I"arc peuvent éire multiples[6-8], et 1'idée de base de Watt de la puissance moyenne avec un taux de
pour ¢éviter la formation de plasmas localisés el répétition

disjoints a é¢ de créer dans le volume gazeux,
immédiatement avant P'impulsion de décharge.

65



de cent de Hz Néanmoins, des nouvelles
applications dans la photochimie et le traitement
des matériaux, qui nécessitent des lasers de haute
puissance. sont confrontées avec les limites
technologiques. Pour ces raisons et pour améliorer
la performance du laser XeCl, de nombreuses
expériences et travaux de modélisation sont déja
elleciués.

MNous présentons dans ce travail. le modéle
numérique que nous avons développé dans le
cadre de I'étude d'un laser typique Ne-Xe-HC, e
les résultats associés. En outre, pour vérifier la
validité des résultats du présent modéle, des
comparaisons sont effectuées avec des résultats
expérimentaux et théoriques que nous avons
trouvé dans la littérature.

2. Modéle physigue

2.1, Principes du modéle zéro-dimensionnel
Dans la plupart des modéles cinétiques de laser, le
plasma est représenté par une résistance dont la
conductivité est lice a la densité du plasma. Les
variations temporelles de la densité de plasma sont
obtenues par intégration des équations de transport
¢lectronique couplées a la cinélique des espéces
lourdes e au  circuit  extérieur[19]. Les
phénoménes de transport électronique peuvent étre
décrits de fagon déwillée par résolution de
I"équation de Boltzmann ou de fagon simplifiéc
par une équation de continuité dans laquelle les
taux de réaction électronique sont supposés ne
dépendre que du champ électrique réduit local E'N
{ N densité de gaz).

Le modéle est done constitué du circuit extérieur,
chargé par une résistance variable Rg représentant
la décharge. Cette résistance peut 5" écrire :

R ) { t }= L
" Aen, p,
ol n, est la densité électronique dans le plasma, p.
la mobilité électronique, e la charge de 1'électron,
A la surface des électrodes et d la distance
interélectrode. La densité électronique est obtenuc
par la résolution d'une équation de continuité de
type :
an, )
E—; l [ e
avec 5, et 5. sont respectivement les taux de
production et de disparition électronique, par unité
de volume et par unilé de temps, sous |'effet des
collisions avec les différentes espéces , et du
champ électrique réduit E/N. 11 faut donec
adjoindre a I"équation de continuité électronique

r laser XeCl Photodéclanché.

précédente I'ensemble des équations décrivant
I"évolution des populations des espéces lourdes ot
gqui traduisent les réactions cinétiques. Ces
équations s'écrivent d’une maniére générale sous
la forme :

avec [ X; ] est la concentration de 'espéce 1 &
I'instant t. 5, et 8, sont respectivement les taux
de production et de disparition de celte espece. par
unité de volume et par unité de temps, sous ['eflet
des collisions avec les électrons et les aulres
espéces lourdes [X,]. La résolution de ce sysiéme
d’équations différentielles couplées décrivant le
circuit extérieur et la cinétique du milieu. permet
d’obtenir 4 chaque instant la tension aux hornes du
plasma et donc le champ électrique dans le
plasma.

2.2. Muodéle de la cinétique compléte

En  se basant sur plusicurs travaux de
recherches[20-25]. nous avons élabli un ensemble
de réactions cinétiques pouvant rendre comple de
fagon salisfaisante, du comportement élecirique et
cinétique de la décharge et inclus la formation de
la molécule XeCl" et I'émission de photons. Ce jeu
de réactions, selon les processus mis en jeu. est
indiqué ci-dessous :

® Processus de collision électron-atome
e+ Xe € ¢+ Xet

e+Xe >2e+Xe

e+tXe* 3> 2et+ Xe

e + HCl (v=0) €= e + HCl ( v=1.2.3)
e+ HCl {(v=0,1,2.3)=> 11 + CI'
* Quenching électronigue

e+ XeCl' > Xe+Cl+e

e+ Xe, > Xet+Xete

* Recombinaison ion-ion

NeXe + Cl' = Ne+ Xe+ Cl
NeXe + Cl' = XeCl™ + Ne
Xe, +CI = XeCl' + Xe

+ Recombinaison électron-ion
NeXe +e = Xe + Ne

Xey' +e=> Xe + Xe

* Transfert de charge

NeXe + Xe =2 Xe,’ + Ne

* Quenching de Xe'

Xe + Xe = Xe,

Xe +Xe+ Xe = Xe, +Xe
Xe + Xe + Ne —» Xe;' + Ne
Xe' + HCl(v=0) —» Xe + H + Cl
Xe' + HCl(v=1) = Xe + H + Cl
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Xe + HCliv=1) = XeCl' + H
Xe + HCl(v=2) = XeCl'+ H

= Quenching de XeCl’

XeCl" + Ne = Xe + Cl +Ne
XeCl" + Xe —» Xe + Cl +Xe
XeCl" + HCl(v=1) = Xe + Cl +HCIl(v=0)
* Radiation

XeCl' = Xe+Cl+hv

* Absorption

hv + Xe;” = Xe + Xe
hv+Xe — Xe +e

hv+ Xe, — Xe, +e
hw+Clh—=Cl+e

A chaque élément de plasma est donc associé un
ensemble  d'équations  cinéliques  décrivant
I"évolution en son sein des densités électroniques,
de xénon métastable Xe*, d’ions positifs NeXe' (
Xe' est supposé se transformer instantanément en
NeXe') et Xe, . d'ions négatifs CI', et de HCI sur
les niveaux de vibration v=0,1,2.3. La tabulation
des coefTicients de transport et des fréquences de
collisions électroniques en fonction de champ
électrique réduit E'N, a été obtenue par le
programme numérique BOLSIG dévelappée par
W.L. Morgan, J.P. Boeuf et L.C. Pitchford
[26,27]. La résolution de ce programme donne la
tonction de distribution électronique et les taux de
toutes les réactions considérées. Il permit de
prendre en compte les processus suivants:
collisions superélastiques, collisions é€lectron-
électron, collisions ¢lectron-ion, et les processus
libre-libre.

3. Conditions de calcul

Les calculs présentés dans cet article ont été faits
dans les conditions suivantes :

- un mélange gazeux de Ne-Xe-HCl , avec
une concentration de 0.5% de Xe et pour
concentration de donneur d’halogéne HCI de
0.13%

- distance interélectrode: d = 3 cm.

- surface des électrodes: A = 100 cm’

- pression totale: P = 2.5 bar

- température de gaz: T, = 300 K

- tension appliquée: V, = 20 kV

- circuit extérieur (voir Figure 1)

- laser photodéclenché: la préionisation est
supposée étre créée de fagon instantanée, & 1=0
- densité initiale de préionisation: 10" em™
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Figure l. Schéma du modéle de Ta décharge er du
circuwit extérienr. La distance interélectrode est o=3cm.
la swrfoce des électrodes est A=100 em’. La JHession
feale ext P =25 bar a nne tempéraitire de gaz Tg=300
K et fa composition du guz est Ne-Xe-HCT (99,37 % -
0.5 % -0.13%).

4. Resultats et discussion

Cette partie est consacrée au comportement
électrique et l'évolution des  grandeurs
caractérisant la décharge, dans le cas d'un plasma
homogéne.

Les résultats oblenus a l'aide du modéle zéro-
dimensionnel sont en accord avec les résultats de
la littérature [8,20,21.24.25.28] et deécrivent
I'évolution temporelle des caractéristiques du
plasma.

4.1. Grandeurs électrigques

Afin de montrer le profile des caraciéristiques
électriques de la décharge durant I'impulsion, nous
avons tracé sur la figure 2, pour un mélange gazeux
MNegq 1me=Xep s -HC sy une  densité  de
préionisation de 10" em™ et une tension appliquée
Vy de 20 kV, les varations temporelles de la
tension de la capacité, la tension de la décharge et
du courant électrique. Le courant créte atleint une
valeurs typique de 0.69 kA/eny’. La tension de la
décharge présente une zone de 7 kV s'étalant sur
environ 70 ns et correspond a un champ réduit de 4
Td. (voir Figure.3.).

La dépendance inverse entre la densité électronique
et la résistance du plasma pendant l'impulsion de la
décharge, est montrée sur la figure 4.

Durant la premiére phase de l'impulsion, la chute
de la résistance est accompagnée par une
croissance de la densité électronique, duec a la
multiplication des électrons jusqu'au moment de
claguage, et donc la formation du plasma
caractérisé par une densité électronique de valeur
maximale, et une résistance plasma de valeur trés
faible.
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Fignre.2. Variations temporelles de la tension de la
capacité Vi de la tension de la décharge Vy, e du
cenwant de la décharge I pour une composition de gaz
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#4

Chenmp ecdduit E™ (Td)

[ L [T} 1%

Temps (ns)

Figure.3. Evolwiions temporelles du champ électrigue
rédiit EN pour les mémes conditions de la figure 2.

4.2. Evolutions des concentrations d'espéces

Les variations temporelles, au cours de
I'impulsion, des densités d'électrons, de HC! sur
les niveaux de vibration v=0,1,2.3, de xénon
inétastable, d'ions positifs NeXe' et Xe: et dions
négatifs Cl" dans des conditions identiques a celles
de la figure 2 sont représentées sur la figure 5.

On constate que dans ces condition, qui
correspondent @ des conditions "usuclles” de
fonctionnement du laser XeCl, une partic
importante de la quantité initiale de 11C1 total
(HCl{(v=0) + HCl{v=1) + HCl(v=2) + HCl{v=3))
est consommeée au cours de la décharge (environ
18% comme lindique la figure 6). Les densités
électronique et de xénon métastable atteignent
respectivement des valeurs maximales de l'ordre
de 210" em™ et 1,2x10" em™.
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4.3. Vérification de la validité du modéle
développé

Pour vérifier la validité du présent modéle, nous
présentons des comparaisons avec les résultats
expérimentaux de Riva et al. [28]. Riva et al.[28]
présentent une étude  expérimentale et
modélisation zéro-dimensionnel des lasers a
excimére XeCl photo-déclenchés pour une
composition de mélange Ne-Xe-HCl (99,33%-
0,5%-0,17%), une surface des électrodes A= 50
cm’ et une distance interélectrode d=1 cm. Dong,
c'est le méme type des lasers que nous avons
étudié.

La figure 7, ci-dessous, indique une comparaison
de courant et tension de décharge calculés par
notre modéle avec le courant et la tension de
décharge de Riva et al[28] mesurés
expérimentalement.

Les formes et les ordres de grandeur de courant et
tension de décharge sont en accord avec les
mesures de Riva et al.[28] et qui sont évidemment
en accord avec leurs calculs. On voit que le
courant de décharge obtenu par notre modéle est
légérement inférieur de celui de Riva et al.[28] et
aussi la tension de décharge obtenue par notre
modéle est légérement supérieure & celle de leur
expérience.  Cette  faible  différence  est
principalement due sans doute 4 la cinétique. Bien
sur, il est difficile de réaliser un modéle cinétique
complet qui tient compte de toutes les réactions
qui peuvent exister dans un meélange Ne-Xe-HCl
pour laser.
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Figure.7. Comparaison de courant et tension de
décharge enire les mesures de Riva et al. [28] et les
présenis calculs pour les conditions suivantes :
méfﬂﬂge gazeux NEﬁ_jijegljx-HCfplf?x , C=144 nF,
L=33nH, Vo= 9.7 kV et P = { bar.
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Figure.8. Comparaison de pic de courant de décharge
entre les mesures de Riva et al. [28] et les présenis
calculs pour les conditions suivanies: mélange gazewx
JMEWIJ;WXE”_ITHCIN'JM e C=144 HF, L=313 nH. et
P = 4 bar.

La figure 8, représente une comparaison de pic de
courant de décharge en fonction de champ réduit
initial (E/N), entre les mesures de Riva et al.[28]
et nos calculs. On wvoit que le pic de courant
obtenu de nos calculs est légérement inférieur de
celui de Riva et al.[28]. Ces résultats sont trés
importants pour notre modéle, du fait que les
valeurs de courant calculé restent toujours
inférieures a celles de I'expérience.
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Figure.9. Comparaison de courant de décharge enire
les mesures de Riva et al. [28] et les présents calculs
pour les conditions suivantes: composition du mélange
Bazelx Nevy_jerEﬂ_jngC!n_;:x , C={44 nF, L=3.3 nH,
{EN)g =98 Td et P =4 bar.

Nous présentons sur les figures 9, 10
respectivement le courant de la décharge obtenu
par notre modéle et les mesures de Riva et al.[28]
pour les mémes conditions de la figure 7 et pour
les champs réduits initiaux (E/N); = 9.8 Td et 14.1
Td. Les impulsions de courant ont la méme forme
et les courants calculés par notre modéle sont
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toujours légérement inférieurs & ceux de
l'expérience avec les mémes temps de montée et
les mémes durées d'impulsion.
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Figure. 10. Comparaison de courant de décharge entre
les mesures de Riva ei al. [28] el les présemis calculs
pour fes conditions suivantes composition  du
mé.’aﬂge N’Ew.”fXﬁJ_ﬂ_‘erCfﬂ_ﬁx. C=i44 .P‘J'.F, L=3_,3
nH, (E'N)y =141 Tdet P = 4 bar.

Les résultats de comparaison ne peuvent étre
interprétés que de point de vue qualitatif. En
réalité, il n'est pas possible de trouver actuellement
dans la littérature les différentes données
nécessaires pour une interprétation quantitative.
Pour des comparaisons quantitatives, les taux de
réaction et les sections efficaces de collision
doivent étre définit correctement en fonction des
conditions expérimentales.

Une bonne compréhension des processus chimique
dans la décharge laser peut contribuer & améliorer
la vérification expérimentale du modéle zéro-
dimensionnel pour les décharges des lasers XeCl.

5. Conclusion

Ce travail représente une étude macroscopique de
la cinétique pour un laser Ne-Xe-HCl, pompé par
une décharge électrique haute pression. Cette
c¢tude a été effectuée par un modéle zéro-
dimensionnel dans lequel on a un couplage entre
le plasma, la cinétique des espéces lourdes et le
circuit extérieur. Le plasma généré par décharge
impulsionnelle a été représenté par une résistance.
La cinétique des espéces lourdes a été représentée
a I'aide d’un jeu de réactions qui tient compte des
espéces; e, Xe, NeXe', HCl (v=0,1,2,3), CI,
XeCl', Xe,', Xe,", hv (laser). Les phénoménes de
transport dans un plasma haute pression peuvent
étre décrits de fagon détaillée par la résolution de
I'équation de Boltzmann ou de fagon simplifiée

r laser XeCl Ph éclanché.

par une équation de continuité, dans laquelle les
taux de réactions électroniques sont supposés ne
dépendre que de champ électrique local. Le
modéle zéro-dimensionnel peut étre considéré
comme un outil efficace pour l'investigation de
I'homogénéité des décharges des lasers a excimére
car il peut étre adapté a toute configuration de
systéeme. En plus, & cause de la spécificité des
méthodes numériques utilisées pour la résolution
de l'équation de Boltzmann d'une part, et d'autres
part pour les équations de la cinétique chimique,
les calculs de présent modéle sont en accord avec
les résultats expérimentaux et théoriques
disponibles dans la littérature.

Cependant, des améliorations supplémentaires
sont nécessaires concermnant le schéma de la
cinétique réactionnelle pour mieux comprendre les
réactions les plus réalistes gouvernant la décharge
de plasma sous les conditions expérimentales

typiques.
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