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Introduction

Depuis sa découverte en 1919 par K. Onnes, I'hélignide a fasciné les scientifiques
et conduit a de nombreuses recherches. La raisonetléentérét élevé réside dans son

comportement quantique, sa petite masse et, aréiation faible entre les atomes d’hélium.

D’un point de vue physique, il est le représentanplus simple de I'état liquide. Ses
propriétés physiques sont intimement reliées arlectsire électronique de I'atome d’hélium.
La couche électronique K est entierement occupeepaleux électrons. Etant donné que les
orbitales de I'état fondamental sont proches dwanpla polarisabilité électronique de I'atome
hélium est trés petite et I'énergie d’ionisation ®és élevée par rapport aux autres atomes.
Dans la phase liquide, ceci conduit a une perntitrelative tres faible (1,05 a 4,2K) et a une
énergie d’ionisation encore plus élevée que cellegdz. La répulsion entre les atomes
provoque une chaleur de vaporisation tres faiblestCégalement la raison du fait que

I'hélium solide n’existe que pour des pressiongsigoires a 2,5MPaB=0K.

Les liquides isolants sont utilisés traditionneli@mdans les dispositifs électriques de
puissance comme fluide caloporteur (pour évacisepéetes d’énergie) et comme diélectrique
(pour assurer l'isolation électrique). Dans le das dispositifs mettant en jeu des matériaux
supraconducteurs (limiteurs de courant, transfoeorat etc.), la température de
fonctionnement est, actuellement, soit celle délitim liquide (supraconducteurs classiques)
soit celle de I'azote liquide (supraconducteursaté température critique). Une des solutions
pour assurer les réles de réfrigérant et de diddgpet est d'utiliser des gaz liquéfiés (hélium
ou azote). L'hélium liquide a ainsi été largementdé@ du point de vue de ses propriétés
électriqgues et diélectriques en vue d’applicati@ms cryoélectrotechnique. L’isolation de
dispositifs & supraconducteurs a basse tempérastireasée sifHe, dans sa phase liquide,

supercritique, ou simplement gazeuse froide.

Etant donné I'importance de la compréhension, pesiapplications, des phénomenes
se produisant en champ électrique intense danglidsctriques liquides, une approche
originale s’est développée au laboratoire baséel'dwrde, en géométrie pointe/plan, des
phénomenes de génération et de transport des shemgenction de la densité du milieu (du
gaz a pression atmosphérique a I'état liquide). gremier objectif de nos études est
d’identifier et d’expliquer les mécanismes de doatde charge, en vue d’expliciter les

phénomenes de préclaquage et de claquage précédeméneits dans I'hélium liquide et
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Introduction

supercritique. 1l est en effet primordial de cormghe les mécanismes a l'origine de la
creéation des charges dans un milieu parfaitemetaris et pur. L’hélium liquide a 4,2K ne
contient aucune impureté pouvant modifier ses |petgs contrairement au cas des liquides

isolants organiques généralement étudiés.

En régle générale, la génération de charges dardiélectrique liquide requiert un
champ électrique trés élevéMV/cm). L'utilisation d’'une géométrie pointe/planepmet
d’obtenir localement, prés de la pointe, ce champgénération sans que cela entraine la
rupture diélectrique du liquide du fait d'un champyen de faible valeur entre les électrodes.
Nous pouvons ainsi distinguer deux régions difftgemlans I'espace pointe/plan : une région,
localisée pres de la pointe sur une distance déréadu rayon de courbure de la poiritgr),
ou se produit la création des charges et, le mstéa distance pointe/plamnhtm) ou les

charges, précédemment créées, sont transportéearsachamp moyen faibleiV/cm).

Notre travail sera donc présenté en fonction déden étudiée.
La région de création des charges est analyséade [de mesures électriques et de la
spectroscopie d’émission de la lumiére émise.

e Tout d’abord, le seuil d’apparition de la charge regsuré en fonction de la densité, du
rayon de courbure de la pointe et de la polaritdadéension. Le mécanisme le plus
probable de création des charges est ensuite déslags mesures ;

» L’analyse spectrale de la lumiere émise par les@m&nes de création des charges est un
outil de diagnostic de ces phénoménes. Elle dormetre d’expliciter le ou les
mécanisme(s) mis en jeu : émission ou ionisatioohdenp, avalanches électroniques, etc.
Si une zone ionisée apparait pres de la pointer(ae?), I'analyse spectrale doit permettre
I'évaluation des parametres comme la densité des$réhs, la densité et la température du
plasma, etc. ;

» Au-dessus du seuil de création des charges, das-gécharges électriques peuvent se
produire qui induisent la formation d’'ondes de dpoession et de bulles de vapeur

transitoires. Ces phénomeénes seront analysésealaas te I'hélium liquide.

La région de transport des charges conditionnecdeactéristiques courant moyen —
tension. L'analyse de ces caractéristiques en ifmmaie différents parametres (pression,

température, polarité de la tension appliquée)evairsa établir la nature et les propriétés des

-10 -
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porteurs de charge dans I'hélium liquide et suptggoe dans une large gamme de pression et

de température.

Les principaux objectifs de mon travail sont :

D’étudier I'évolution de la décharge en fonction e pression (la densité), et
d’examiner I'influence de la température ;

Des méthodes de diagnostic spectroscopique deva@ieat mises au point et/ou
ameliorées de facon a déterminer les parametrastéastiques de la décharge tels que les

différentes températures dans la zone d’ionisation.

Dans le chapitre 1, nous rappelons les principad@camismes de génération et de
transport des charges dans un liquide isolantptiesipaux concepts utiles a I'analyse de nos
résultats expérimentaux sont ensuite résumes Ioniéwve La décharge couronne dont une des
conséquences est la production d'un plasma fraidneapercu général sur les mécanismes
d’ionisation sont également présentés. Le modéleséitpour déterminer la mobilité des
porteurs dans la zone de transport est rappelé,Be$ modeles pour décrire la mobilité des

porteurs dans I'’hélium liquide sont introduits.

Dans le chapitre 2, nous présentons les principela dpectroscopie d’émission. Tout
d’abord pour les raies atomiques, les effets dytaement et de déplacement en fonction de
la densité (neutres, électrons, etc.) sont préseBtésuite, les notions de base sur les spectres
de molécules diatomiques sont rappelées, et la auéthutilisée pour déterminer la
température rotationnellelj et, éventuellement vibrationnelld,J, d'un état moléculaire

donné est présentée. Enfin, certaines transitierla tholécule d’hélium Hesont présentées.

Le chapitre 3 présente notre dispositif expérineetdes différentes techniques que

nous avons utilisées au cours de ce travail.

Dans le chapitre 4, nous présentons nos résultess mesures électriques : les
phénomenes induits dans la zone de décharge (érdmidie) et I'analyse de la région de
transport des porteurs de charge dans I'héliumdeglLes caractéristiques électriques courant
moyen -tension et la mobilité des porteurs sorggamt€es. Le régime d’'impulsions de courant
est analysé en fonction de la tension et de lasmesLa formation d’'une bulle de vapeur

corrélée a chaque impulsion de courant est étudiée.

-11 -
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Dans le chapitre 5, nous présentons les spectrizsldmiere émise prés de la pointe en

fonction de la pression et de la température dagsum liquide, supercritique et gazeux.

Dans le chapitre 6, nous abordons l'analyse destrgseet plus particulierement
l'influence de la pression et de la températurdessiraies et les bandes observées. Dans le cas
de I'hélium, des méthodes d’analyses originalesspestres atomiques et moléculaires sont
proposées et discutées en vue de déterminer lesnptes caractéristiques de la zone de
création des charges. La température et la dedaité la zone ionisée sont déduites de ces

mesures pour différentes pressions et températiigssais.

En conclusion, nous présentons une synthése dekatéspertinents obtenus et nous

discutons de I'intérét de poursuivre ces études das directions données.

-12 -
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Chapitre 1  Génération et transport de
charges dans un liquide isolant
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Génération et transport de charge dans un ligsiolant

1.1 Introduction

Un liquide isolant non auto-dissocié ne contientusue charge électrique intrinseque.
Lorsqu’il est soumis a un champ électrique, un aoume pourra le traverser que si une
génération de charges se produit. Plusieurs méuanisle création de charge ont été mis en
evidence dans ces milieux. On peut citer l'injectae charge aux électrodes (par exemple
I’émission ou l'ionisation de champ), I'ionisati@m volume, etc. Cependant ces mécanismes
nécessitent des valeurs de champ électrique t@gad (>>1MV/cm) pour pouvoir se
produire.

Il a été montré qu'un mécanisme d'avalanche élamt® (i.e. une ionisation en
volume) pouvait exister dans un liquide. Commeapparait que pour des champs trés éleves
(CbMV/cm) qui conduiraient immédiatement au claqudgeliquide, sa mise en évidence a
été obtenue en utilisant une géométrie d’électrgaaste- plan avec des pointes de rayon de
courburer, trés faible (Qlum). Dans ce cas on obtient une séparation nette émntzone
d’ionisation se produisant tres prés de la poioiest la zone de champ trés intense) et la zone
de transport de la charge ainsi produite dans $erele I'espace interélectrodes. Ce
mécanisme de génération de charge en phase liggipeduisant prés d’'une électrode pointe
de faible rayon de courbure s’apparent au phénomert&charge couronne observé dans les
gaz.

Une décharge couronne peut ébasitive ou négativeselon la polarité de I'électrode
pointe. Si elle est positive, on parle de déchargeronne positivesinon, de décharge
couronne négative.

Dans ce chapitre, nous allons résumer brievementptacipaux concepts utiles a
lanalyse de nos résultats expérimentaux. Tout af@dbnous rappelons comment décrire
analytiquement la configuration pointe—plan. Nousdigquons ensuite les différents
mécanismes de génération de charge pouvant exates un liquide isolant. Puis nous
résumons les mécanismes de transport de la chErd nous rappelons les propriétés
physiques et électriques spécifiques de I'héliuquite.

1.2 Géomeétrie pointe—plan
Dans cette géométrie, la région de champ éleva @é&mération de charge se produit,

est confinée prés de la pointe, ce qui évite lamph&ne de clagquage. La plus grande partie de
la distance pointe-plad est par contre soumise a un champ suffisammeliefécard»r,)
pour qu’aucune génération de charge n'y soit ptsseul le transport de la charge créée
pres de la pointe pourra s’y produire. Il est aipsssible d’avoir accés au mécanisme de
génération de charge et a celui de son transpartlistance sur laquelle le champ électrique
est supérieur a une certaine valeur critique estitdht plus faible (et en conséquence la
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région de création de charge est d’autant pludits= que le rayon de courbure de la pointe
est plus petit. Cette distance est de I'ordre gomale courbure de la pointe.

Dans nos conditions expérimentales (pointe de dail/on de courbure produite par
électroérosion d'un fil), I'électrode pointe petitefassimilée a un hyperboloide de révolution.
La géométrie pointe—plan peut donc étre décritelyagaement dans un systeme de
coordonnées curvilignes orthogonales (i.e. depsaldes et hyperboloides de révolution,
Figure 1-1).

X=Xo

Zone H ¢
i d'ionisation :

\ /

Zone
de transport

X=0

Figure 1-1 Configuration pointe—plan des électrodes

On utilise ce systeme de coordonnées pour caleualytiquement la distribution du
champ électrique harmonique (sans charge d’esgaicggométrie pointe—plan. Par exemple,
la variation du champ électrique sur I'axe du systéointe-plan dont I'origine x=0 se trouve
au sommet de la pointe, est donnée par :

2dv

(2dx-x2 + dr, - xrp)ln[mj

i

E(x) =

1-1
Ou d est la distance interélectrod@s)a tension appliquée sur la pointergtson rayon de
courbure. Sur le sommet de la poirt®, le champ électrique est égal a :
EQ)=———
© | 4d
o n(T)
p
1-2
Ces expressions ne sont valables quig/dk1.
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1.3 Caractéristiques courant moyen - tension

En géométrie pointe-plan sous tension continue,snawons vu que, suivant les
conditions, le courant moyen qui traverse le liguiut étre représentatif soit du mécanisme
de génération de la charge soit de son transporta® la mobilité des porteurs de charge
crees, la limitation par le transport interviengriis ou moins vite. Une caractéristique
typique courant moyen-tension présente en gémdialregions, une a tension faible (région 1)
ou le courant représente le mécanisme de génémddidam charge, une autre a tension élevée
(région 1) ou intervient la limitation par chargkéespace (i.e. le transport) et enfin une région
intermédiaire (région 1) ou les deux phénomendmbdent (Figure 1-2).

Rappelons que I'analyse de la premiére régionastent trés difficile et ne permet pas
toujours de remonter au mécanisme de création dediae. Par contre, celle de la région llI
est plus facile, elle conduit a évaluer la vitedes porteurs de charge en géométrie pointe-
plan (ou fil-cylindre), la variation du courant nemyi,, en fonction de la tension appliquée
dépend de la vitesse des porteurs de charge getbst-que le courant est limité par la charge
d’espace.

6,0E-07

5,0E-07 i .
Transition region

40607

3,0E-07

Courant coronna |

Fully developed
corona region
]

2,0E-07

1,0E-07

Vv
V, -
-~
-
— -
0,0E+00

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000
Point-plan potentiel V

Figure 1-2 Caractéristique typique courant—tension.

1.4 Mécanismes de création de charge en configuratioromte—plan

Dans les liquides isolants en géométrie pointe-dEs mécanismes de génération de
charge suivants ont été mis en évidence. Tout dhlbes mécanismes d’injection de charges
aux électrodes, i.e. I'émission de champ lorsgékedtrode pointe est cathode et l'ionisation
de champ lorsque la pointe est anode. Puis le nsoande multiplication électronique
(avalanche) qui se produit dans la région de chantgmse prés de la pointe. Nous allons
présenter rapidement ces mécanismes de génératidracge.
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1.4.1 Emission d’électrons a la cathode

L’émission d'un électron a travers la barriere daaeptiel créée a l'interface métal—
diélectrique peut se faire soit par passage paudesette barriere (effet thermoélectronique)
soit par passage a travers cette barriere (effebety Cependant, le seul mécanisme
d’injection d’électrons mis en évidence dans uruitlg isolant est I'effet tunnel. Nous
rappelons brievement les caractéristiques de I'siorisde champ.

A linterface métal—diélectrique, en I'absence dwamp appliqué, la hauteur de la
barriére ¢ que doit franchir I'électron est égalega =@, .. +V, ou gvac est le travail de

sortie de I'électron lorsque le diélectrique estitie etV est le niveau le plus bas de la bande
de conduction du diélectrique. Par exemple, pdugliim liquide a 4,2KV,=1,05eV alors
gue pour l'argon a 84Kyy=-0,2eV. Ceci montre que la hauteur de barriera phrs élevée
avec I'hélium liquide et donc I'injection d’électie plus difficile. Le caractére ondulatoire de
I'électron lui permet de traverser cette barrieeepdtentiel a énergie constante. Cet effet est
indépendant de la température, il dépend seuledweahamp appliqué. En effet, la largeur de
la barriere diminue avec I'augmentation du chanmgligpé.

Pour l'interface métal-vide, Fowler et Nordheim I{#er, et al., 1928) ont établi une
expression entre la densité de courant j, le chappiqué E et le travail de sortig/ac
Lorsque le vide est remplacé par un liquigac est remplacé pag. et en utilisant les
grandeurs mesurables que sont le couraettla tensioriv on obtient I'expressiori-3(Van
OOSTROM, 1966):

¢ BVZA
gt°(y)

¢ 3/2

| =154%10 L
BV

exp{— 683x10’ f(y)

1-3
A est la surface émettrice en TnRE=AV) un facteur géométrique en ¢mif(y) un
terme de correction tenant compte de la force inmm/:(e:“E)”Z/q)L. Ainsi, si la courbe
In(I/V® en fonction 1V est une droite sur un certain domaine de tensinrpeut établir la
validité de l'effet tunnel (dans la mesure ou latpeet 'ordonné a l'origine de cette droite
conduisent & des valeurs correcte\dget ¢, ).

Les valeurs de courant calculées avec I'équatiéhpour des conditions représentatives
de nos essai@p [AeV, r,=1um), montrent que le courant devient mesurable Appour
un champ sur la pointe d&10"V/cm.

1.4.2 lonisation de champ (pointe positive)

Ce mécanisme correspond a l'ionisation de champradécules ou des atomes avec
passage de I'électron du liquide au métal par éfifeel. Prés de la surface de la pointe anode,
les électrons, venant des niveaux de valence deseat entrent dans le métal, laissant une
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charge positive dans le liquide. La probabilitétidmsfert est déterminée par la hauteur et la
largeur de la barriére. La hauteur de la barristelennée par :

|I' :| az+P+ +VO + EVal

I ¢}
1-4
Iy indique I'énergie d’ionisation dans le liquide; énergie de polarisation du porteur de

charge positiveky, changement du niveau de valence produit par ldexwsation. La largeur
de la barriére est déterminée par le champ appliqué

Halpern et Gomer (Halpern, et al., 1969) ont prépas modéle d’ionisation de champ
et I'ont vérifié expérimentalement dans quelqugsities (argon, hydrogene, les essais avec
I'hélium liquide ont montré qu’'une multiplicatioreda charge était superposée a l'ionisation
de champ). Il conduit a la caractéristiq() suivante:

Inl =In B{Loleoﬁw}
LBV

1-5
B est un terme indépendant du champ mais fonctiodiggide, ljj (en eV) est I'énergie
d'ionisation des molécules en phase liquiglgien eV) est le travail de sortie des électrons du
métal en présence du liquide.

Comme pour I'émission de champ, l'ionisation denspaxige un champ électrique trés
intense (>10v/cm) pour conduire & une valeur de courant meserab

La barriére d’énergie pour I'ionisation de charhpd_ [20eV) dans I'hélium liquide est
bien plus grande que celle pour I'émission de chdmfnb,5eV). L'ionisation de champ
exigera une plus grande tension appliquée suritagopar rapport a I'’émission de champ.

1.4.3 Mécanisme de multiplication électronique (avalanche

Le processus de multiplication électronique a évpgsé par TOWNSEND pour décrire
les phénoménes de claquage dans les gaz. Ce pro@ssaine conséquence de l'accélération
d'un ou plusieurs électrons, par le champ, surdisi&nce égale au libre parcours moyen
suffisamment longue pour que le gain d'énergie ptarionisation, a la suite de collisions,
d'une ou plusieurs molécules. Cependant, si dangde, les phénomenes d'ionisation sont
bien établis, il n’en est pas de méme dans lesdigu En effet, la densité d'un liquide étant
environ 168 fois plus élevée que celle d’'un gaz, le libre parsanoyen de I'électron dans le
liquide serait 1&fois plus faible {hm), si on appliquait la théorie cinétique des Jamtefois,
il n’est pas justifié d’extrapoler simplement lessbs de la théorie cinétique en phase liquide.

Si le champ est suffisamment intense, I'électroguaart une énergie suffisante pour
ioniser les atomes du gaz lorsqu’il entre en doltisavec eux. Les collisions créent de
nouveaux électrons qui pourront étre accélérésngter a leur tour les atomes du gaz. Ensuite,

19



Génération et transport de charge dans un ligsiolant

il apparait des processus secondaires qui corrdspbra la formation d’électrons dits
secondaires lesquels vont produire de nouvelleletaes qui vont s’ajouter a l'ionisation
directe, etc. qui peuvent conduire au claquageai §uivant les conditions expérimentales
(densité et nature du fluide, nature des électrodts), différents processus secondaires
peuvent intervenir, on peut citer : action des ipaositifs et des métastables a la cathode, la
photoémission a la cathode par I'action des photoéés par la décharge, la photoionisation
du gaz sous l'action de photons, etc.

Si on considere des électrodes planes et parafiéfmmées par une distam; @ étant le
nombre d’électrons dans un plan d’abscisdé, le nombre d’électrons initiaux (dans le plan
de la cathode &=0) et a le coefficient d’'ionisation (appelé aussi premoeefficient de
Townsend), on obtient :

dN = Nadx
1-6
Par la suite, le courant est donné par :
| =1,exp(ad)
1-7
aveclg=eNo.
Il faut ensuite introduire le coefficient générélid’ionisation secondairgassocié aux

différents phénomenes secondaires. Il est aloigefde montre que le courant en régime
stationnaire suit la relation :

yexpld)
°1-yexp(@d) -1)

1-8
Le dénominateur de cette expression, qui peut rétie explique la divergence du
courant et donc le claquage du fluide. Cette dmecg du courant n’a évidemment pas de
réalité physique, dans la pratique, le courantieste par la résistance du circuit électrique.
Le critére de claquage est alors exprimé par &iogl suivante :

1-y(exp@d)-1)=0

1-9
Dans le cas d’'une décharge couronne ou le chamjprésinent divergent (géométrie
pointe—plan), la multiplication des électrons féerau bout d’'un certain parcours, le champ
appligué sur les électrons n’étant plus assez itapbpour qu'’il y ait ionisation. La condition
de décharge est vérifiée uniquement si le champssstiz grand sur une certaine profondeur.
Le critére précédent correspond alors au cas ddéeharge autoentrenue. Dans ces
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d
conditions,ad est remplacé paJPa(E(x))dx et, en considérant que le terme en exponentiel est
0

grand devant 1, le critere9 s’écrit :

Ta(E(x))dx = In(%) Oconst
1-10

1.4.4 Conséquence d’'une avalanche en géométrie poitde - p

Une avalanche se produisant prés de I'électrodetgp@n phase liquide conduit le plus
souvent a la formation d’une impulsion de cour@ftaque impulsion de courant correspond a
un dépot localisé d’énergie qui entraine la fororati’'une onde de pression puis d’'une bulle
de vapeur transitoire. Ces phénomenes ont étéwalssdans tous les liquides isolants étudiés:
cyclohexane, décane, argon liquide, azote liquate(Aitken, et al., 2002)

Dans le cas des liquides de faible viscosité, laadyque de la bulle suit le modéle de
Rayleigh (Rayleiph, 1917). La durée de diedu premier cycle expansion/implosion de la
bulle est donnée par I'équatidirll oUR,, est le rayon maximum de la buljegest la densité
du liquide, et la pression hydrostatique appliquée.

At =2x 0’915Rm\F|;

D’autre part la valeur deR,, peut étre déduite d’un modele énergétique simple
considérant que toute I'énergie déposée par laadgelsert a vaporiser le liquide. Ce modéle
nécessite la connaissance de I'énergie dépwgéet des propriétés physiques du liquide
étudié (Kattan, et al., 1991). On obtient la relatsuivante :

B B Vim
Rm‘R”‘k(Pj

1-11

1-12
k est un coefficient qui dépend des conditions alés8 P., T.) ainsi que des propriétés
thermodynamiques du liquide selon I'expression :

k(P,T)= Bm%:)r

1-13

et,
T

W,, = [ Co(T)dT+ L, (T,)

Too

1-14
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R (=8,314 JK'mol™) est la constante des gaz parfallg(T) est la capacité calorifique du
liquide a pression constanket Ly est sa chaleur latente de vaporisation a la testyrér
d’ébullition Ty & Pe..

La Figure 1-3 montre I'évolution du coefficiekten fonction de la pression pour hélium
liquide aT.=4,2K.

0,60 T T

0584 Og ]

o)
] ) ]
056 o ]
1 o
0,54 O ]
¥ ] o ]
052 © 5 ]

0,50 ]

0,48 4+
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Figure 1-3 Variation du coefficient k en fonction e la pression dans I'hélium liquide ar=4,2K.

1.5 Transport des charges

Dans un liquide isolant en géométrie pointe—plamsnavons montré que la création de
charge se produit toujours dans la région de chimmpres de la pointe. Suivant la vitesse
des porteurs de charge, la limitation par ce trarispterviendra plus ou moins vite. Le
courant devient alors contrélé ou limité par la rgead’espace. Nous allons décrire
rapidement ce phénomene.

Il est bien établi, en géométrie divergente (popita, fil-cylindre, etc.) et pour une
injection unipolaire de charge, que la variationcdurant moyen en fonction de la tension
appliguée dépend de la vitesse des porteurs dgeshaest-a-dire que le courant est controlé
(le champ sur la point&, est alors non nul) ou limité (dans ce &s0) par la charge
d’espace. Dans le cas du courant limité par lagehdirespace on obtiemtov?, et pour le cas
du courant controlé par la charge d’espace (Figede | OV -V,)?
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AV

Limité par la charge
d'éspace

Contr6lé par la charge
d’éspace

>
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Figure 1-4 Représentation du courant limité et comblé par la charge d’espace.

Dans le cas d'une géométrie pointe-plan, plusiencgleles ont été proposés pour
décrire les caractéristiques courant moyen-tendianmobilité des porteurs de charge est
ensuite déduite de I'analyse de ces caractérigjqriest une méthode dite « indirecte » pour
évaluer la mobilité des porteurs de charge.

Si la mobilité u des porteurs est constante, la relation courantemeension s’écrit
(Coelho, et al., 1971; Sigmond, 1986) :
V2
| OC ue—
HE
1-15
C; est une constante qui dépend de la géométrie etadiele utilisé eg(=5&) est la
permittivité du liquide. Si le courant est contrpkdr la charge d’espace, la relation devient :

_\/\2
| Dctﬂg(\/d\/o)

1-16
En utilisant les relationd-15 et 1-16, on peut en déduire la mobilité des portewis g
est ensuite comparée a celle mesuré par des méttodetes (temps de vol par exemple). Le
meilleur accord est obtenu en utilisant le coeffitiC,=2 proposé par Sigmond (Sigmond,
1986). Par la suite nous utiliserons uniquemertioedficient.

1.6 Mobilité des charges dans I'hélium liquide

L’hélium liquide ne contenant pas de charges is@ques, sa conductivité est nulle. Les
porteurs de charge doivent donc étre générés garatites méthodes (injection aux
électrodes, photoconduction, irradiation, etc.).

Plusieurs études de I'hélium liquide en géométamte—plan ont été publiées. On peut
citer les travaux de Halpern et Gomer (Halpermalgt1965; Halpern, et al., 1969) qui ont
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étudié des processus d’eémission et d'ionisationckdamp, de McClintock (McClintock,
1971)qui a montré la complexité des phénomenemétion de bulles) se produisant pres de
la pointe, de Gavin et al. (Gavin, et al., 19738).et

D’autres travaux concernent la détermination daddilité des porteurs de charge dans
hélium liquide par différentes méthodes et dangfédentes conditions (pression,
température) : Blaisse et al (Blaisse, et al., 1 9@@yer et al ((Meyer, et al., 1962), et Levine,
et al. (Levine, et al., 1967). Par exemple, Meyal eont mesuré la dépendance en pression et
en température de la mobilité des porteurs de ehaogitifs et négatifs au dessus du point de
transition\ par mesure directe du temps de vol de la dériséates danéHe et®He liquides.
Levine et al. ont déterminé la mobilité des élausra la densité la plus élevée du gaz pres du
point d’ébullition normal, la mobilité obtenue astérieure a la valeur prévue par la théorie
cinétique par 4 ordres de grandeurs.

La rupture diélectrique (=claquage) d’une isolatiifihélium liquide a été également
tres étudiée dans différentes conditions, dansatikecde I'utilisation de supraconducteurs :
(Gerhold, 1972; Gerhold, 1989; Gerhold, 1994; Ccidartz, et al., 1966; Fujii, et al., 1979),
etc..

Dans ce chapitre, nous résumerons les principautaés concernant les mesures de la
mobilité des charges positives et négatives etntledeles qui ont été développés pour les
expliquer. Nous discuterons également l'influenedaltempérature et de la pression sur les
mobilités.

Expérimentalement on constate que, dans les gaefigg comme I'argon et le krypton,
la mobilité des électrons injectés dans le liquge trés élevée, par exemple 500¢its”
pour I'argon liquide et 2000ci s pour le xénon liquide ceci au point d’ébullitionrmal.

Par contre, dans I'hélium liquide la mobilité élecique mesurée est trés faible. Ceci
provient du fait que, dans le premier cas, lestélas se déplacent dans des états délocalisés
(bande de conduction) tandis que dans le cas diulth liquide, le transport des électrons fait
intervenir des états localisés. Ce phénomene ést Il'interaction électron-atome dans
I’hélium liquide qui est dominée par les forcesuigpres a courte distance et une longueur de
diffusion positive.

1.6.1 Mobilité des électrons —modele de la bulle éledtroa

Un traitement théorique de linteraction électroimrae d’hélium proposé par Kuper
(Kuper, 1961) et amélioré par Jortner, et al. (Bortet al., 1965) a montré que l'interaction
répulsive a courte portée atteignait une quanatéaidre de 1leV. Cette interaction électron—
atome a été expérimentalement mesurée en compérargie d’extraction d’électrons d’'une
photocathode dans le vide ou immergée dans lediquette différence représente I'énergie
de I'état fondamental de I'électron dans le liqu{deit I'énergie du niveau le plus bas de la
bande de conduction). Une valeur positie+1,02eV a été obtenu par Woolf (Woolf, et al.,
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1965; Northby, et al., 1967). Cette valeur posiavété interprétée comme correspondant a un
état d’énergie liée (bound) da a la formation d'pseudo-bulle autour de I'électron.

Par suite, ce modeéle de pseudo-bulle, qui correbpame région sphérique autour d’'un
ou plusieurs électron(s) exempte d’atomes d’hélianété approfondi par plusieurs auteurs
(Levin, et al., 1967).

Dans ce modele un électron en exces induit unatiamide la densité du fluide par une
interaction répulsive entre I'électron et les atemiea variation de densité produit ainsi un
piégeage de I'électron ce qui diminue sa mobilite.

Le modeéle considere I'existence d'une bulle creusges le liquide a I'intérieur de
laquelle se localise I'électron. Comme le rayonlal@seudo-bulle est supposé grand, I'effet
d’électrostriction doit étre négligeable. L'énergii¢ale de la cavité est la somme de I'énergie
électronique dans I'état fondamental, de la tensigperficielle de la bulle et de son énergie
potentielle qui est proportionnelle a la pressippliguéeP, soit :

h2

E = > +4R?o + 2 ReP
8mF 3

1-17
OuR est le rayon de la bulley est la masse de I'électron etest la tension superficielle. Le
rayon de la bulle est déterminé en minimisant céttergie. On peut noter que Grime et
Adams (Grim, et al., 1990; Grim, et al., 1992) obtenu un rayon de bulle électronique
R=17A(T=4,2K, P=0,1MPa) & partir de leur expériences optiquesjuieonforte I'hypothése
de départ postulant un rayon de la pseudo-buligéle

1.6.1.1 Prédiction des mobilités dans I'hélium liquide

Nous rappelons ici le modéle de Krapak utilisé pmalculer la mobilité des électrons
dans hélium liquide.

Le rayon de la bulle est déterminé en minimisardrgie totale du systeme donnée par

'équation 1-17 soitgﬁzoce qui conduit a la relation :
R

h 20
ImMF> R
1-18
En raison du grand rayon de la bulle électronitjuréluence de I'électrostriction sur les
variations de densité et de viscosité autour destudo-bulle est négligeable et la pseudo-
bulle peut étre considérée comme ayant une sulifaree Et I'équation de Stokes peut étre

utilisée pour calculer la mobilité des porteurstarge soit :
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__ e
4mR

u

1-19
La détermination de la mobilité en fonction Beet T, nécessite la connaissance de
terme tension superficielle et viscosité en fonttades mémes parametres. Cependant, la
variation deo(P,T) n’est disponible que le long de la courbe de uamaturante (i.e. pour
P<0,22MPa). Pour des pressions plus élevées on ygdisier I'expression proposée par
Bachinsky (Hirshfelder, et al., 1964), soit :

4
ol a{%]
0

Ou N, est la densité du liquide ety et Ny sont la tension superficielle et la densité duitig

1-20

au point triple. Dans le cas de ‘Hen prend pourp (=0.354410° N/m)la valeur aT=0K.
L’estimation du rayon de la bulle électronique pbief au point d’ébullition donn&<22A.
Une telle bulle est créée par le déplacement dtenviG atomes d’hélium.

La dépendance en pression du rayon de la pseutio-l@léctronique a été
expérimentalement mesurée par Springett (Springe#,., 1966). Différentes théories ont été
utilisées pour expliquer cette variatidrigure 1-5) (Springett, et al., 1967).
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Figure 1-5 Dépendance de rayon de la bulle de la gssion : 1 résultat expérimental (Springett, et al

1966); 2 le modéle Winger-Seits aveg=0,57dyn/cm & P=0; 3 la particule dans la boite ; 4 le formule
Clark (Clark, 1965); 5 Méthode de variation aveco=0,53dyn/cm a P=0 et o O densitép,” & pression

plus élévée; 6 Méthode de variation aves=0,53dyn/cm a P=0 eto O 0,7Cp, (C :vitesse de son) a pression
plus élevée.
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1.6.2 Théorie de la boule de neige « snow ball » poupteseurs positifs He

Dans I'hélium a 4,2K, la mobilit¢é des charges pes# i1 est plus grande que la
mobilité u des négatives. Cette situation est rare dansgeslés diélectriques et souleve des
questions intéressantes concernant la structuredge$ié dans LHe.

Un ion dans I'hélium liquide, du fait de son raytmés faible, produit un champ
électriqgue trés élevé dans son voisinage. Les j@tégr de I'ion seront principalement
déterminées par les forces d’interaction ion-atodibélium. Du fait de I'électrostriction, la
pression et donc la densité du liquide dans leivaje de I'ion seront renforcées. Et, suivant
les conditions initialesR et T), la pression d’électrostriction pourra dépasaepriession de
solidification. Dans le cas de LHe, les forces daapsation induisent une pression
d’électrostriction qui peut atteindre 2,5MPa, ce @st tres important et peut étre suffisant
pour solidifier les atomes d’hélium entourant l'iddion se déplace alors sous I'effet du
champ électrigue comme une particule (clusteragern et de densité élevé (Atkins, 1959).

Comme pour la bulle formée autour d'un électron,tddle du clusterR;,s est
déterminée par la condition de minimisation de digie libre totale. Cette énergie se
compose de 3 termes : travail de volume, tensiparégielle et électrostriction, soit :

N =N A7 s | g e 525 € 1
N, 3 ° e, 2R

S

F=(p,- )

1-21
Pm et Ps sont les pressions de solidification et de vamaturanteNs et N, sont la
densité de solide et du liquidr,et g les permittivités du solide et du liquide &g, la tension
interfaciale entre les deux phases. La conditiostdekilité du cluster est donnée par :
OF/0R=0.
1-22
L’équation 1-21 est utilisée pour calculer le rayon du clusies du point triple, le
travail volumique est négligeable, et le rayon dister est donné par :
2
N.—-N
R3 (T) 0 ae ( 5 |)
4‘E‘I gsasl
1-23
a est la polarisabilité des atomes ou moleculggeut étre évalué a partir des données
expérimentales dey par la formule dérivée par Bachinsky (Hirshfeldsral., 1964):

4
osce )
|

1-24
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Dans les plupart cas, la mobilité positive dansigeide peut étre ensuite calculée en
utilisant la loi de Stokes :

u=
67mR

1-25

1.6.3 Influence de la densité et de la température

Le piégeage de I'électron a non seulement lieu datiguide mais également dans le
gaz a haute densité. L'existence de bulles d'@actlans I'hélium gazeux dense a été
découverte par Levine et al. (Levine, et al., 19867)mesurant la mobilité des électrons dans
I’hélium, en fonction de la température et de lagie, par la méthode du temps de vol. lls
ont constaté qu’a faible densité la mobilité cqumesl a la mobilité des électrons libres, mais
a densité élevée, la mobilité de I'électron devipriche de celle mesurée dans I'hélium
liquide. Le changement de mobilité intervient dansdomaine trés réduit de densité. Ainsi a
T=4,2K, 'augmentation de la densité par un facoaonduit a une diminution de la mobilité
par un facteur de I'ordre de 4@igure 1-6).

(1o

plem? sy

10':

Figure 1-6 Mobilité des électrons en fonction dealdensité de I’hélium pour différentes températures

Pour expliquer cet effet, Levine et al. (Levineakt 1967) ont supposé que, a densité
élevée du gaz, les électrons sont localisés aass des pseudo-bulles, semblables a celles
postulées dans I'hélium liquide. La mobilité depteudo-bulle est faibig,=0,1cnfV's?), et
elle dépend trés faiblement de la densité et derngérature du gaz. Avec la réduction de
densité, la formation de la pseudo-bulle deviergrgétiguement moins favorable, et les
électrons sont alors libres avec une mobilité @dug=10>-10"cn’V's?) et une dépendance
tres importante en fonction de la densité et dertgoérature.

La transition des électrons de I'état localisééalt libre se produit dans une région trés
étroite de densité. La position et la largeur degeceansition dépendent du caractere de
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linteraction électron—atome et atome—atome. Lesultats montrés dans la Figure 1-7
indiquent que la localisation de I'électron a liégalement aux températures supercritiques.
Les points de transition sont donnés dansFlgure 1-7 qui présente la dépendance en

température de la densité de la transition, on rgaeaqueN O T #2dans toute la région
examinée.

|

N [10%! em™?]

@
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2 5 B a 10 12 id 16 15
‘]'2"3"(7.".’\]

Figure 1-7 Densité de’He dans la transition d'électron de I'état localiséd I'état libre en fonction de la

température. Les points expérimentaux sont pris déHarrison, et al., 1973)¢), (Jahnke, et al., 1975) 4),
et (Borghesani, et al., 2002)).

D’autre part, dans I'hélium, l'influence de la teénature a été également étudiée dans
tout le domaine correspondant a I'état liquide.

Les mobilités des électrons et des ions leur T>2,17K (i.e. LHe normal) a la
pression de vapeur saturante sont tracées suguae-1-8.
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Figure 1-8 Mobilité a la pression de vapeur saturate dans LHe normal en fonction deT. (Schwarz, 1972).
On remarque une différence trés sensible de comperit entre les porteurs négatifs et
positifs en fonction d& qui correspond a la structure différente des postde charge.
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Chapitre 2  Spectres atomiques et
moléculaires
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Nous allons présenter quelques rappels sur lesniséoes d’émission du rayonnement
d’'une décharge permettant de comprendre les baseechniques employées pour I'analyse
des raies atomiques et des bandes moléculairepeR®ag que I'analyse du spectre de la
lumiére émise par une décharge est utilisée comutied® diagnostic du plasma afin d’en
déterminer les grandeurs physiques. Ainsi, dansotiebreux cas, elle permet de déterminer
la densité des électrons, la température dansnia de décharge, la densité du milieu ionisé,
etc.

Ensuite, des modeles spécifiques aux phénomeéngsutiars rencontrés dans I'’hélium
liquide seront présentes.

2.1 Raies atomiques

Malgré l'origine quantique du rayonnement électrgn&ique qui prend naissance au
sein des plasmas on peut dans une certaine mesroduire les conceptions de base de la
théorie du profil des raies spectrales par le hibisitils classigues comme la mécanique
statistiqgue. C’est le point de vue que nous adopteici afin de dégager les bases de cette
physique. En effet le profil des raies spectradssiite d’'un double problématique : d’'une part,
un aspect collisionnel qui modifie la phase duntidibnde émis par I'atome excité et, d’autre
part, un aspect statique lié a la nature du gadwplasma dans lequel est plongé I'atome
rayonnant. Mais ce paragraphe n’'a pas pour but apgeter toute la théorie de la
spectroscopie atomique puisqu’il existe plusiewrgrages disponibles sur ce sujet (SoblI'man,
et al.,, 1995; Traving, 1968; Griem, 1974). Par pont est nécessaire de rappeler les
différentes approches directement applicablesrage spectrale de la lumiere émise par les
décharges électrigues dans I'hélium liquide quirgtront de mieux exploiter nos résultats.

2.1.1 Introduction

Le rayonnement émis au sein d’'un plasma a desnesgphysiques diverses. L’étude
d’'un enregistrement spectroscopique nous relepedlsence de raies et d'un fond continu. Un
électron excité sur un niveatd, de l'atome peut revenir spontanément vers un nivea
d’énergie inférieureE; en émettant un photon, dont la fréquence estdida différence
d'énergie par la relationE, — E =hv. La transition inverse est aussi possible, le ghatst

alors absorbé.
Le fond continu provient des transitions libredbrdis (rayonnement de freinage) et

libres - liées (recombinaison radiative).

2.1.2 Propriétés radiatives locales d’'un milieu
Dans le cas d’une raie qui correspond a une tiansifun niveau supérieuu) vers un

niveau inférieurl(, le coefficient d’émissiom, est proportionnel a la probabilité de transition
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(coefficient d’Einstein)Au(s™) pour I'émission spontanée, & la densité locake atemes au
niveau supérieun, N, et au profil local d’émissioR, avec :

[P(A)a =1

2-1

h
&= AR MN,

2-2

avec %: E,-E . h est la constante de Planaka vitesse de la lumierel la longueur

d’onde de transitionu I).

Certaines raies ne sont pas absorbées, c'est-gtdaies traversent le milieu sans étre
absorbées. D’autres raies sont trés fortement labssr(raies résonantes ou raies dont le
niveau inférieur est couplé avec I'état fondamént@lela entraine non seulement une
réduction d’intensité mais aussi une modificatienalforme de la raie car 'auto - absorption
est au maximum d’intensité de la raie.

2.2 Elargissement et déplacement des raies

Une raie, quelle soit observée en absorption oéngission n’est pas infiniment mince,
elle présente un profil qui donne la répartition ldletensité autour de la fréquence (ou
longueur d’onde) centrale. La raie émise dansdsrpé est supposée symétrique par rapport a
son maximum d’intensité. Elle présente une certlngeur et déplacement sous l'influence
de perturbations créées par les électrons libessijans, et les atomes neutres environnants
présents dans le plasma.

1,0
S=AA,
—
e 05 S
-
o
=
o
o
a
0'0 __d_d_'_/
T T T T T T T 1
700 705 710 715
A u,l
A(nm)

Figure 2-1 Profil de raie,A\ est la largeur a mi-hauteur de la raie, le maximunde la raie est déplacé d'une
grandeur S.
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Le profil de la raie est une fonctid?(A) ou P(w) normalisée a 1. Nous caractériserons
donc la raie spectrale par sa longueur d’'onde al«aqtur| - 27 | sa largeur & mi hauteur

u,l

2 2
AA :[/]“"JAw et son déplacemeng -, -4 :_(MJS avec Ao la longueur d’'onde au
2/ " 2|
maximum du profil de raie non perturbé. Le prof k& raie en émission en fonction de la
longueur d’onde, ainsi que les grandeurs caratitires, sont présentés dans la Figure 2-1.

Le profil d'une raie est le résultat de la supeifpms de plusieurs phénomeénes
d’élargissement. Les principaux sont: I'élargiseam naturel, I'effet Doppler statique,
I'élargissement par collision soit avec des atomasres (force de van der Waals, résonance)
soit avec des particules chargées, ions et élec{edfet Stark).

Il faudra également prendre en compte I'élargissegmpeduit par I'instrumentation.

2.2.1 Elargissement naturel

Le niveau d’excitation de I'émetteur a une duréevidest finie. D’apres la relation
d’incertitude d’Heisenberg, cette durée de vieefioonduit a un élargissemeAE du niveau
d’énergie de I'émetteur qui est donné par :

AEAt =1
2-3
AE et At représentent respectivement I'énergie et la ddeéeie du niveau considére.
Ceci conduit a un élargissement de ces niveawaidudi principe d’incertitude. La largeur

d’'une raiedA, dépend de la durée de vie des états considéefi® largeur naturelle est
toujours négligeable devant la largeur due a ltdfeppler et a I'élargissement de pression.

2.2.2 Elargissement Doppler

L’effet Doppler est d0 au mouvement thermique d&snas ou des ions. Pour une
distribution de vitesse Maxwellienne, la forme de®s est Gaussienne : la largeur totale a
mi-hauteur (FWHM) est donnée par:

2kTIn2

AN, =21
b mc?

2-4
T est la température des émetteurs en K, et m lagv@emique. Dans le cas de I'héliump
reste trés petite par rapport aux autres effets.
2.2.3 Elargissement de pression
Sur I'élargissement de pression des raies spesiralest Michelson (1895) qui a
apporté la premiére contribution importante a cgetsul a identifié le mécanisme de
I'élargissement par effet de pression comme urerrimption de la vibration de rayonnement
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atomique par des collisions avec les atomes voitiidee fondamentale a été proposée par
Lorentz (1905) qui s’est concentré sur I'absorpptutét que I'émission et montré que l'effet
des collisions aléatoires et instantanées est alamiva une force d’atténuation additionnelle,
proportionnelle a la vitesse, exercée sur les laseilrs atomiques, le profil de raie est alors
Lorentzien.

La conception qu’une interaction entre I'émettetulegoerturbateur, définie en fonction
de leur séparation, pourrait étre lié directemenpefil des raies spectrales de I'émetteur a
été introduite en 1932 par Weisskopf (1932,1933he Wrande partie du travail des
théoriciens a été consacré a la détermination dpotentiel d’interaction, afin de prédire
I'élargissement et le profil des raies spectrdl@Eux approches ont été proposées pour décrire
'élargissement de pression: [l'approximation d'smp qui néglige entierement le
rayonnement émis pendant la collision, et 'appmation quasi-statique qui prend en compte
tout le rayonnement émis. Dans les sections sweganbus les présenterons.

2.2.3.1 Approximations d’'impact et quasi-statique

L’élargissement par I'effet de pression est dlirtdraction entre un atome eémetteur et
les particules environnantes. Dans ce type d’'&aggnent, il est souvent admis de représenter
l'interaction de longue portée entre I'émetteur let perturbateur par une expression
multipolaire en 1/ qui aura la forme : (Peach, 1984).
_ hC, nCy

Volr)= ="

2-5
Le profil de dispersion est lié au potentiel dasds interatomiqueg,, en fonction de la

distancer entre le perturbateur et I'émetteut,” ou C,“(en ni/s) sont des constantes

-1

(G = Z,TCZ’) qui peuvent étre positives ou negatives, ellggeddent du niveau d’excitation de

'émetteur et de la nature des perturbateprast déterminé par le type d'interaction. Par la
suite, nous n'utiliserons qu&,” que nous écrirons plus simplement C

2.2.3.1.1Approximation d’'impact
L’approximation d'impact a l'origine due a Baranger été largement et avec succes
utilisé pour traiter I'élargissement et le déplaeaindes raies.

L’approximation d’impact considere que la durée ldeteraction est négligeable
('atome émetteur est la plupart du temps non peétsauf au moment de I'impact) et les
perturbations bien séparées dans le temps. Sonim®rda validité est limité aux densités
faibles et au centre de la raie. Le profil de la est bien décrit par un profil Lorentzien.

En considérant que le mouvement du perturbateuffestae sur une trajectoire
rectiligne et, que la vitesse relative entre le perturbateur et 'atome émetteur suit une
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distribution Maxwellienne, le déphasage de I'ondedpit par une collision est donné par
(Allard, et al., 1982) :

n(p)= _TV (”p2h+ W)

2-6
Aw = NWT 27 (1-cos p)p
o
2.7
g,= NWTZstinpdp
0
2-8

Ou Awest la demi-largeur a mi-hauteur (HWHM, half widdh half maximum) etg, le
déplacement.

Dans l'équation 2-6, p est le parametre dimpact (impact entre I'émettetirla
trajectoire du perturbateur pendant une collisibhgst la densitéy la vitesse relative entre

'émetteur et le perturbateuw,= 8T est la vitesse moyenne des particules neutres et,
7

memmpe
rnem + mpe

U= est la masse réduite du systéme émetteur/perturbate

Si le potentiel d’interaction est de la forrdes, 77(0) est donné par (Traving, 1968):

a C
n(p)==——%

wpoP™
2-9
La relation entre le parametre d’impact et la \déedu perturbateur nous donne le temps
de collision=p/w, I'expression dex, est alors donnée par :

r(%(p—l))

r(% 0)

a,=~m
2-10

Le tableau 2-1 donne le parameétredans le cas de I'approximation d'impact pour les
différents potentiels.
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Tableau 2-1 Constantay,

Potentiel d’interaction p a
Résonant 3 2
Stark 4 0,5m
Van der Waals 6 0,375t

Pourp=3, 4, et 6 les valeurs dawet g, peuvent étre calculées analytiquement (Traving,
1968). Le profil d’intensité est la transformée @&ourier complexe de la fonction
d’autocorrélation den(p). A partir de I'équation on normalise le profil fensite,
I'approximation d’'impact donne un profil Lorentzigour l'intensité de la raie :

(1)=2 &7
m (A +4(A-2,+S,))

2-11

Le déplacemert, et I'élargissemenhA

2.2.3.1.2Approximation quasi-statique
Stark, Deber, et Holtsmark ont décrit I'effet degsion par une approche entierement
différente. Dans ce cas, les perturbateurs sorgidérés comme pratiquement au repos, la
perturbation peut étre considérée comme constaniérgervalle de temps considéré. Elle est
valide seulement aux densités élevées ou surle=sd® la raie. Ici, on considére 2 cas :

Si la densité n’est pas trop élevee'est-a-dire si I'approximation d’une collisiomhbire est
toujours applicable, la perturbation est surtodtuencée par la particule la plus proche
(approximation du plus proche voisin ou « nearesghbor approximation » désigné par
QSNNA), le traitement est amplement simplifié ehawit a une expression simple pour la
distribution d’intensité des ailes de la raie (Tingy 1968):

3( an, U ar, VP 1
P A)=— 0 exp| - 0
asnna (4) p[/]_/] ] p[ (A_AM] ]A/]o

u,l

2-12
Pour un potentiel d’'interaction comme celui de liatjon 2-5, nous avons :
2 %
A, =| 22 [—4’“) C,
2/ 3
2-13

A densité tres éleveghypothése des collisions binaires n’est plusfié®, nous devons alors
utiliser des théories quasi-statiques plus compgleaeutiliser et qui aboutissent a des
prévisions différentes selon le potentiel d’intéi@t envisagé.
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2.2.3.1.3Limite de validité de ces approximations
Les domaines de validité de ces différentes appratons sont définis en termes de
densité et de frequence.

Un critére de validité de la théorie d'impact a ét&bli par Hindmarsh (Traving, 1968)
basé sur le rayon de Weisskgpfqui est le parameétre d'impact type de la portépatentiel

d’interaction.
1/(p-1) 1/3
w w N

2-14
Il faut noter quea, dépend, a la fois des forces d'interaction entsealemesd), de la
nature de l'atome rayonnanC4), du perturbateur et la vitesse relatiwe) (entre le
perturbateur et I'émetteur. Weisskopf classe ldésams élastiques en 2 catégories. Celles
qui ont lieu a I'intérieur d’'une sphéere de rayayamortissent I'onde, celles qui ont lieu a une
distance ra, sont sans action sur I'élargissement de la raie

Donc pour des pressions faibles ou des vitessgsadw, tant que l'inégalité2-15 est
remplie, le mécanisme I'élargissement par impaaoe jon role décisif.

h=p N<<1

2-15
De plus, d’apres Holstein et Sobel’'man (Sobl'madrale 1995), pour I'approximation
d’'impact, la durée de linteractionentre 'atome rayonnant et le perturbateur doé éourte,
cette duréer sera définie comme le temps que met le perturbaieur traverser le rayon de
Weisskopf :

2-16
D’autre part, en considérant I'élargissement dmil@Aw (s*) on est conduit & un critére
de validité en terme de fréquence, soit :

1
T << —

Aw
2-17
Ou, encore :

39



Spectres atomiques et moléculaires

1/(p-1)
Wp
Aw<<| —
CP

On peut alors introduire une longueur d’onde liritg, qui marque la séparation entre
les deux descriptions :

2-18

2 P 1/(p-1) 2
Aw = Al = DAy, = Ay [ W J = /21u| v
™ p
pP=p w

2-19
Par conséquent, la théorie d'impact décrit corraetd le centre de la raie, tandis que la
théorie quasi-statique s’applique sur les ailes.

Par contre, aux pressions élevées ou a faiblesseitd approche 1 et I'approximation
d'impact est inapplicable méme pour la partie @detrde la raie. Quand>>g, >
'approximation quasi—statique est applicable pragiment sur tout le profil de raie.

2.2.3.2 Déplacement et élargissement par effet de pression

Dans la section suivante, nous discuterons leslptd raie en fonction des différents
potentiels.

2.2.3.2.1Effet Stark (p=2 et p=4)

Les théories de l'effet Stark ont été élaborées @es chercheurs de plusieurs
générations dont Griem (Griem, 1974). L'effet Staékulte d’'une perturbation de I'atome
eémetteur par le champ électrique des particulesgéhdu plasma (ions et électrons). La
perturbation est en rf/ pour I'atome d’hydrogéne ou les atomes hydrogé&migffet Stark
linéaire) tandis que pour les autres atomes, uengiet d’interaction en t? (effet Stark
guadratique) s’applique. Iciest la distance entre le perturbateur et 'émetteu

Effet Stark linéaire : atomes hydrogénoides

Griem a calculé le profil normalisé et la largees daies de I'hydrogene en fonction de
la températurd, et de la densité électroniglie définie par

-4l
= .,
Sla)

Fu

a(N,.T.)

1(an)=

2-20
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H

_ € (471‘\1e
47E,

2/3
3 j est le champ de Holtsmark
La relation entre la densité électronique (€7 et I'élargissememA (en A) s’écrit :
N, = 802*10°A1*%a,,(N,,T.)™"?
2-21
Effet Stark quadratique

En appliquant la théorie quasi-statique de Holsnaark ions et la théorie de I'impact
aux électrons, le profil de la raie est quasi Ltriem avec une largeur a mi-hauteur et un
déplacement calculés par Griem (Griem, 1974) parndmbreuses raies atomiques de
différents éléments.

Mg = 21+ 175a(1-cof )|ew
SquncA) =d £2a(1- 0751w

2-22
Ne

0
e

w est la demi-largeur a mi-hauteur due aux électrops- —= o, (T) et a caractérise

0
e

1/4
I'élargissement quasi-statique dd aux iora;sz'( Ne] a(T).
Ne’ =107m3etNe en m*, C;=0,75 pour un émetteur neutf@=1,2 pour un émetteur ionique,
a(T) et o(T) sont donnés par Griem (Griem, 1974). Le parametresure I'importance de
'écrantage de Debye et de la corrélation ion-ibnest donné par la relation suivante :

1/2
r = Pm ol 0 :(fngJ est le rayon de Debye, rayon a partir duquel lestédns, de densité
pD e Ne

Ne, au voisinage de l'atome émetteur font un écrar perturbations induites par les

1/3
perturbateurs éloignés, :(4,“) est la distance moyenne entre deux ions, dela
m 3 |

densité des ions. Le sigredans I'expression donnant le déplacement est cela. Ces
éguations ne sont valables que pour les conditiOy35<a<0,5 et £ 0,8.

2.2.3.2.2Effet de résonance (p=3)
Il se produit seulement entre des especes idetigtid est confiné aux transitions
possédant un niveau supérieur ou inférieur couplénigeau fondamental par une force
d’oscillateur importante (raie de résonance).

La constant€; (Sobl'man, et al., 1995) est donnée par :

2
e f;A;

T areme’

3
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2-23
L'élargissementest estimé comme :

A, OK, S
T

2j+1) " €4,7 1, NA;.
2j'+1 A7E,m.c*

2-24
Ou Ay est la longueur d’'onde de la raie observée, jleshoment cinétique du niveau

fondamental, 'j du niveau résonant; et 4 designe la force d’'oscillateur et la longueur
d’'onde de la raie de résonancéNesst la densité d’atome dans I'état fondamental.

K; est une constante numérique qui dépend des mowgieatgjuey etj’. Sa valeur varie
guelque peu avec les diverses approches théorigassvaleurs correspondantes sont entre
0,9 et 1,8. La valeur 0,96 est la plus souveniseégl.

Dans I'approximation quasi-statique, pour certaingeurs, l'interaction résonante conduit
toujours a un profil de raie Lorentzien mais avee Uargeur et un déplacement de raie
différent, pour d’autres il s’en écarte et la langezarie de facon non linéaire avég

généralement comméN .

2.2.3.2.3Effet van der Waals (p=6)
L’élargissement de van der Waals est d0 aux fadeegan der Waals entre les particules
neutres et les atomes émetteurs. Le potentiel nlel@aWaals produit par des perturbation du

second ordre de l'interaction attractive dipolepote et, s’écritv, = —L%.
r

Dans _I'approximation_d’impact,AAvpw €st proportionnel a la densiié des neutres et le

déplacement, généralement vers le rouge, est gropoel aAAvpw.

2
Moy = A{/ZI;'EJCGZ’ *w¥*N

2-25
Avec A une constante égale a 8,08 ou 8,16 suienaliteurs. L'estimation d& peut
étre obtenue a I'aide de la relation suivante (8ai, et al., 1995) :

)7 en s’

ea

Ce=

2hg,

2-26
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Ou a est la polarisabilité de I'atome perturbateur €nle calcul des rayons carrés moyens
isotropes peut étre fait & I'aide du modeéle hydnogege d’'Unsold :

*2
(r?)= aOZ%(Sn*Z +1-3L(L +1))

2-27
Ou & est le rayon de Bohr (0,53A), B charge de I'atome hydrogénoide équivalent qui v
1 pour un atome neutré. est le nombre quantique orbital du niveau consgidgr est le
EH
E-E,

1/2
nombre quantique effectif’ :Za( j . Ee est I'énergie d’excitation de I'atome

émetteurE; I'énergie d’ionisationEy I'énergie d’ionisation de I'hydrogéne (13,59e V2|

1) : la charge de I'atome rayonnant£Z pour un atome neutre).

Dans I'approximation guasi-statigude cas le plus simple des interactions additivadasres
est linteraction van der Waals, étudiée par MaageMargenau, 1935). En prenant en

compte plusieurs perturbateurs, Margenau a caleydéofil de la raie qui conduit a un profil
de Holtsmark dont I'expression est donnée par l@tiom 2-28 (Traving, 1968) (Margenau,

1935):
1/2
_1( A4 _nm A
Pos = 2((/1 —/1”|)3J ex;{ a0 ‘Am)] pourd > A,

Pos = pourd <A,
2-28
1 A H A i H — /12| 4m 2
Avec l'élargissement caractéristigyg, = | =4 || — | C, .
2/ 3
L’élargissement a mi hauteur est donné par Margenau
2
DA, = 0,4117°C, A2
C
2-29
Le déplacement (Traving, 1968):
A% 8
Swow = == CeN*
2mc 27
2-30

L’élargissement et le déplacement sont proportitnraal carré de la densité des
perturbateurs pour linteraction de van der Wa@lsci differe de la dépendance linéaire de
'approximation d’impact.
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2.2.3.2.4Potentiel de Lennard Jones

Le potentiel de van der Waals ne peut pas représéimteraction a courte distance.
Pour améliorer de fagcon semi-empirique le modélerimtomique, la méthode utilisée
consiste a ajouter aux termes de dispersion del@aWaals un terme répulsif :

v=u()-"e
2-31
Le terme U¥) le plus usité esE*%r*?, on obtient ainsi le potentiel Lennard Jones.
C C
2-32

Approximation d’impact :
Behmenburg (Behmenburg, et al., 1964) et Hindmatlisidfnarsh, et al., 1970) donnent
les expressions analytiques des élargissemerds déplacements produits par ce potentiel :

m, =4 22 | 3 e el

2ic \ 8
2-33
2 2/5
(353 e ton
2-34

Les fonctionsS(a) etB(a) ont été calculées numériquement par Hindmarshdfdarsh, et al.,

1970).
_foe2(lfa 1
B(a)—{xsm (E(W XSDdx

S(a)= I xsin(% (% - %Ddx

2-35

2-36

C:12

|11/5

1/5
3 [C
Avec x=p| > 77u et a=053qw)"”
8 w | .
Ici, p est le parametre d'impact,wta vitesse relative entre I'émetteur et I'atome.

Les fonctions déB(a) et S a) ont été tabulées et sont représentées dariglare 2-2.
S a)/2B(a) est le rapport entre déplacement et demi largeni-hauteur.
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Leas) logiola)
Figure 2-2 Les fonctionsS(a), B(a) et S(a)/2B(a) calculé pour le potentiel Lennard-Jones (Hindmars, et
al., 1970).

Il faut toutefois bien remarquer I'aspect empiriothe terme err™? le choix de la
puissance 12 est arbitraire et, d'autre part ldfictent C,, est un parametre qui ne peut pas
étre calculé explicitement. Néanmoins, Hindmarsal.ebnt simplement suggéré que la force
de répulsiorC;, peut étre donnée par :

C,=qr? enm?™
2-37
OU g est une constante égale ax10%%) (Hindmarsh, et al., 1970) etra+rg, étant les
distances de I'atome A(ou B) au dela de laquellddasité radiale de charge est tombée a

0,012 unité atomiqgue. Le plus souvent ce paranmggtesimplement ajusté sur les résultats
expérimentaux.

Notons que suivant la valeur daz, le déplacement de la raie peut étre dans le rouga le

bleu.

D’autres potentiels peuvent étre ajoutés a cesoappations empiriques. Des calculs
plus sophistiqués ont inclus I'ordre multipolaire@y/r® et C,¢/r°.

2.2.3.3 Conclusion sur l'effet de pression

Dans I'approximation d’'impact, suivant le type d&raction défini par la valeur g
les élargissements et les déplacements sont malandése Tableau 2-1sauf le cap=2).
Nous voyons que le rapport entre élargissemergm@adement dépend seulement du type
d’interaction et non de la densité ou de la vitelseperturbateurs.
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Tableau 2-2 Elargissement et déplacement selontteorie d'impact (Traving, 1968)

p 3 4 6 6+12
cas Résonance Stark. Van der Waal Lennard-Jones
quadratique
1(2j+1)"7 €A, A, 2
A I 2j+1 4rE,me? | 1137C,7°wWN 8,05{2‘;'1:]C62/5W3’5N My, = I (W)*cBlaN
213 1/3 (AZY3 ) yas s

S 994C,”*wHN -AN2,75 Su=| 55 |57 W saN
AIS, 1,16 2,75 Voir laFigure 2-2

Pour I'approximation quasi-statique, il n’est pasgible de résumer les résultats sur un
tableau.
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2.3 Spectroscopie moléculaire diatomique

Dans ce paragraphe, nous rappelons les notionasdgedorr les spectres produits par des
molécules diatomiques. Ensuite, nous présentorssgaiudétail les transitions de la molécule
He, et les méthodes pour simuler les spectres observés

2.3.1 Introduction
En partant d’'une molécule diatomique, il est pdssitiobserver différentes transitions
correspondant aux différents états de la molééilles sont présentées sur la Figure 2-3 :

_.-—-'"'_'_'_.-_-__ .
Excited electronic
state.
F

disscciation

&

5 Ground stata

C

LLJ

Rotational
srational iti

Vibra : -:_}n-: transition
transition

{in microwawe)

(in infrared) (T

Internuclear separation

Figure 2-3 Diagramme représentant les niveaux d’'émgie d’'une molécule et quelques transitions. a:
transition du spectre de rotation ; b : transition d’'une bande de vibration - rotation ; ¢ : transition d’'un
systeme de bande.

Des transitions purement rotationnelles au seim état électronique et d’'un niveau de
vibration donnés peuvent avoir lieu ; c’est ce Hoe appelle un spectre de rotation. Lorsque
des transitions s'effectuent entre deux niveaux videation, au sein d’'un méme état
électronique, ce spectre est dit de vibration—imtatEnfin, des transitions entre deux niveaux
électroniques peuvent étre observées, le plus sbaams le domaine du visible ou du proche
visible. Ces transitions représentent des tramstiootationnelles entre deux niveaux
électroniques de la molécule, suivant I'état deatibn de chacun des états électroniques, on
définit alors ce que I'on appelle une bande duesyst étudié. Les spectres étudiés dans ce
manuscrit font partie de cette troisieme catégorie.
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2.3.2 Description de I'état électronique dans la band&mudaire

2.3.2.1 Energie totale de la molécule diatomique
L’énergie totale d'une molécule diatomique, danspproximation de Born
Oppenheimer (Herzberg, 1950) est donnée par :

E=E+E+E

2-38

D' (a1 )
e g

3
T (d'11)
et g

T L e e e ML o s s e e L
1 2 3 “ 4 5
distance internucléaire (10 'm)

Figure 2-4 Représentation des différentes notationstilisées. Etat )&Z"g et d3l'lg sont des exemples. Dans
cette figure la référence est celle du puits de pertiel.

Ou E,, E, etE, sont, respectivement, les énergies d’excitatientédnique, de vibration et de
rotation. On peut écrire I'expression précédentteane spectral, nous obtenons:
T=T,+G(v)+F Q)
2-39
Avec Te>> G(v) >>F(J), v et J sont respectivement les nhombres de viliradt de rotation.
T=E/hc, T s’exprime en cnl.
On définit un niveau d’énergie moléculaire parsesbres quantiques v, KouJet la
paritéP du niveau considéré :
# Le principal nombre quantiqua indique la nature de I'état électronique. Il est
caractérisé par le terme spectral électronifjue

#¢ Le nombre quantique de vibration v indique I'état\dbration de la molécule, dans
I'état électroniquen considéré. Il caractérise le terme spectral deatitn Gg).

# Le nombre quantique de moment angulaire td{@u K) indique I'état de rotation de
la molécule dans I'état électronigoeet de vibration v. il caractérise le terme spéctra
de rotation (J) (ou K, (N)).

48



Spectres atomiques et moléculaires

Le spectre formé par une transition entre deuxsébictronique est donné par les
nombres d’ondes suivants :

v=E-E"= (T-T") +(G-G") +(F'-F") =v, +V, +V,
2-40
Ou les lettres avec's se rapportent a I'état supérieur et les lettvex &” » se rapportent a
I'état inférieur. Pour une transition électronigdennée . est une constante. La différence

essentielle est queG’' et G” appartiennent maintenant a la seérie des termes
vibrationnels. SimilairemenE’ etF"” appartiennent a la série des termes de rotation.

2.3.2.2 Structure vibrationnelle de la transition électrqonie
G(v) est le terme spectral de vibration, son expoessst spécifique a chaque état
électronique étudia.

G(v) = we(v+%)—wexe(v+%)2 +weye(v+%)3 o

2-41
W, (WXe, et wyesont des constantes pour une molécule donnée.
Si on poseR’ - F")=0, la structure vibrationnelle est alors donnée:p
v=ve+we'(v+})—a)e'xe'(v+1)2+a)e'y'e(v+1)3+ ......
2 2 2
" 1 " n 1 2 " n 1 3
-, (V+—=)—w V+—)"+w V+—) ...
|:e( 2) " %" ( 2) 1" Ye"( 2) }
2-42

Cette équation représente toutes les transitidrationnelles possibles entre deux états
électroniques donnés. Les transitions vibratiomsefi’obéissent & aucune regle stricte, tout
état vibrationnel d’'un niveau électronique supérigaeut se combiner avec tout état
vibrationnel d’un niveau électronique inférieur. transition v=0 — v"=0 est notée (0-0) &t
est I'origine du systéme de bande.

2.3.2.3 Structure rotationnelle d’'une bande

Dans I'équation 2-39, F,(J) est le terme spectral de rotation, son expressisin
spécifique de chaque état électronique étudié idpinn et v. Il s’exprime d'une facon
générale par:

F,(9)=B,3(3+1)-D,3*(3 +2"....
2-43

Ou B, est la constante de rotation®t la constante de distorsion centrifuge qui dépenthd
rigidité de la liaison. Elle s’exprime par les farles de Dunham (Herzberg, 1950) :
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2-44
D, =D, -B.(v+1Y2)+.....

2-45
Be, ae )6 De €t [ sont des constantes pour un état électroniqueéddinest une
constante dépendant de l'état d’équilibre de laéauk, a. et y traduisent I'interaction
rotation - vibration danB,. De est la constante traduisant la distorsion cemfefets. traduit
I'interaction rotation - vibration dar3,. Ces constantes spectroscopiques ont été donaees p
(Herzberg, 1950).

B, = —5— h -
8mcur,
2-46
Oure est la distance internucléaire d’équilibreuatst la masse réduite de la molécule.
4B.°
D, = e
w

e
2-47
L’expression 2-44 est en fait une expression simplifiée. Poirefan traitement plus
rigoureux, il faut se référer a 'ouvrage de Kovéi€svacs) ou il donne les formules générales
applicables a tout type d’état électronique massatous les termes de correction qui tiennent
compte de diverses interactions.

Les différentes définitions concernant les ternpecgaux et les niveaux d’énergie des
molécules sont présentées suFigure 2-4 E., Ee\, etEgy SONt respectivement les énergies
électroniques, de vibration, et de rotation deat'é@holéculaire e et Te, Fy et G(v') sont les
termes spectraux de cet état.

2.3.3 Simulation des spectres moléculaires

Dans ce paragraphe, nous rappelons la méthodeéatitiour déterminer la température
rotationnelle T;) et, éventuellement vibrationnelld,), d’'un état donnée de la molécule
d’hélium qui consiste a effectuer une comparaisttneeun spectre expérimental et un spectre
simulé, en tenant compte de la fonction d’appackilne ou plusieurs bandes successives.
L’obtention du spectre simulé se fait en plusiettegpes. La premiere consiste a calculer les
longueurs d’onde de toutes les transitions rotagtias possibles d'un état, v’ vers un état
n”, v". Ensuite, lintensité de chaque transitigt ealculée pour une valeur de dhoisie.
Enfin, le profil final de la bande est obtenu apl&sonvolution du signal calculé par la
fonction d’appareil. Dans la suite, les lettresn@es correspondent a I'état électronique
supérieur tandis que les lettres doublement primegsésentent I'état inférieur. En
spectroscopie d’émission, I'état supérieur esat'@titial de la transition.
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2.3.3.1 Les branches
Les longueurs d’onde sont obtenues suivant leukaldeAJ= J-J", ceci permet de
définir les branches Q, R et P d’'une séquence fpdt0, +1 respectivement.

Si, cependant/1I=0 dans les deux états électroniques, la transidioec AJ=0 est
interdite, et seuleAJ=x1 apparait. Ainsi, nous devons attendre trois ouxderanches,
respectivement, dont les nombres de longueur d'osmi@ indiquées par les formules
suivantes :

R:v=y,+F,(J)-F (J -1

2-48
Q:v=v,+F,(J)-FQJ)

2-49
P:v=y,+F,(J)-F (J +))

2-50

Ici, J est le nombre quantique de rotation dartatli@férieur §=J'). vp représente ce que I'on

appelle la branche origine ou raie zéro :
%= (T, ~T. )+ (60v) -6lv")
2-51

2.3.3.2 Intensité

Les raies spectrales sont caractérisées non seulgrae leur position a l'intérieur du
spectre mais aussi par leur intensité. En d’auteses, si la transition produisant la raie en
guestion est admise par les regles de sélectioprdbléme réside dans le calcul de la
probabilité de transition. Considérons la transiti@, v, J') vers @7, v, J), l'intensité de la
raie rotationnelle émise lors de cette transitisnl’énergie émise par unité de temps et dans
4mistéradians, elle est donnée par I'équaeb2:

MY = hev v ALY N (nt, v, )

n"v"J" n
2-52
N(n', v/, J') est la densité de I'état émetteur efl, "), est la probabilité de transition eh s
etv est la longueur d’onde de la transitiof, ¢/, J') vers @, v*,J) en cm*. h est la constante
de Plank.I¥). s’exprime donc en W/
2> Si on considere le cas d'une équilibre de Boltzmaanactérisé par la température de
rotationT, pour un état électroniqué, te nombreN de molécules dans I'état initial est

donné par :
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Ry ' h o
N(n' v, 3Y) :w (20+1) exr{—ch(Fv (9 ))}

2-53
OuQ((T) est la fonction de partition de rotation.
La probabilité de transition peut se décomposeterrx termes (Herzberg, 1950) (Kovacs) :
= AT,
2-54

Ou le premier terme dans I'équati@54 est le coefficient d’Einstein eft sle second terme
est la probabilité de transition rotationnelle giéxprime en fonction du facteur de Holn-

London SJJ..' qui est calculé a I'aide des tableaux donnéskarzperg, 1950) (Kovacs) :

3 K'J'
J' VJ',J" SK",.]"
A== .
Vo 20 +1
2-55
Alors, I’émission d’une raie de rotation suit ldat@n suivante :
2C. v .. .
Iem = S Sj]E eX[{_E(F (‘JI)):|
Q ’ KT
2-56

Un facteur constant correspondant a I'importancendment dipolaire ou de son changement
est inclus dan€en,

2.3.4 Spectres des molécules He
Comme“*He posséde un spin zéro, seuls les transitiong éeér niveaux totalement

symétrigues sont permises (voir annexe 2).

Les difféerents moments dans la molécule (spin &eatue S, projetion de moment
angulaire orbital d’électron sur I'axe internucéaif, moment angulaire de rotation nucléaire
N) forment une résultante qui est toujours désighéBuivant les niveaux d’interaction de
rotation nucléaire avec le moment de I'électrorifédents modes de couplage du moment

angulaire existent et nous allons les décrire thasgite de ce chapitre (voir annexe 6).

2.3.4.1 Transition C5;"--Al5," et 5, --a%5,"
Ces transitions suivent le cas b de Hund, et cofiKe0 est interditAJ=0 est aussi

interdit. Ainsi seulement les transitions avAd&=AK =t1 apparaissent et nous obtenons
uniquement les branches P et R.
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Tableau 2-3 Constantes moléculaires pour @, et A'Z," en cni' (Ginter, 1965)

ClZg+ Alzu+

T 157415 146365
re 1,091 1,04

@ 1653,4 1861,3
@e 41,0 35,3
w@ye -0,13
Be 7,05 7,78
. 0,21 0,217

Tableau 2-4 Constantes moléculaires pourE,” et &Z," en cmi’

032'g+ aszu+

Te 155053 144048

le 11 1,05

Ge 1583,8 1808,6
(e 52,7 38,2
GeYe -0,197

Be 7,01 7,7

Qe 0,310 0,228

2.3.4.2 Transition D3, --B'/7,

Il s'agit de la transition entre le niveau@" situé a 20,57eV et le niveau'l®, a
18,70eV. Pour I'état £, le spin et le moment angulaire orbital=0) de I'électron sont
€gales a zéro, c’est un état singulet (2S+1=1)r Béltlg, le moment angulaire orbit&l=1,
donc J prend les valeurg=1, 2,3.. La transition entre ces deux états suit le Hortk. Les
raies permises sont montrées suFiigure 2-5. On note que les transitions P(0), REOR(0)
sont absentes. Les raies avec le nombre quanti&station impair sont absentes dés.

Tableau 2-5 Constantes moléculaires pour 3, et B'My en cni* (Ginter, 1965)

D's,’ B'77,

T 165085 149914

re 1,069 1,066

Ge 1746,43 1765,76
eXe 35,54 34,39
eYe -0,026
Be 7,365 7,403
e 0,218 0,216
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Tous les parametres utilisés pour calculer I'émeans cette transition sont donnés
dans le Tableau 2-5. Les facteurs de HOIn-Londont gwésentés dans

2-6.(Herzberg, 1950).

Tableau 2-6 Facteurs de Holn-London pour la transibn D'Z,"--B'M,

le Tableau

Raie R Q P
S0.7) J-1 2J'+1 J+2
’ 2 2 2
E=J D'y, -BM

] (-,S)

4 ---—————rr——_—_—_—_—_—_—_—— (+a)

3 {-s)

24— -y ——— — (+.a)

1 — (9)

o4+——————4}----——————- — (+3)

R Q P

+-——4F———————- — (-,a)

3 (+5)

(+.9)

44— — Y- — (-.9)

il —— ~63

Figure 2-5 Structure de la transition D'Z,"--B'M,

2.3.4.3 Transition d5," -- b’/7,"

Il s’agit de la transition entre le nivead>d" situé a 20,38eV et’dy" a 18,44eV. La
transition se fait entre un étatet un étafl. L'état électronique ¥, est tel que\=0 et S=1,
il appartient strictement au cas b de Hund. Le sigifHe est zéro, donc, la fonction d’onde
électronique est symétrique. Dans le cas impairK=A+N est impair, donckK=A+1, A+3,
NA+5... et le moment total=K+S. Chaque niveau K est détriplé en 3 sous nivéals que
J=K-1, K, K+1.

Tableau 2-7 Constantes moléculaires pour *#," et b, en cm’

oz’ b1,

T 164479 148835
e 1,07 1,063
e 1728,01 1769,09
e 36,13 35,02
teYe -0,126 -0,048
Be 7,341 7,447
a. 0,219 0,219
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Kovac (Kovacs) p72 donne les expressions pour lesisniveaux de découplage de
spin dans l'états:

F,(K) =B,K(K +1) -D,K*(K +1)? _£2KK+3+}'K
2-57
F,(K) =B K(K+)-D,K*(K+1?>-c+y
2-58
F,(K) =B K(K +1) - D,K2(K +1)? —£2T<t]i—y(K +1)
2-59

F1, F» et K correspondent respectivement aux niveaux K+1,tK-& et oue ety sont les
constantes des structure fines. Dans le cas(,d’ou les équations se simplifient :

F,(K)=F,(K)=F,(K)=B,K(K+1) +D K?*(K +1)*

2-60
Pour I'état électroniquéll : A=1, c’est un état triplet, donc S=1. L'étdfl suit
également le cas b, la régle de sélecfigix0, +1 fonctionne et les transitions avAKZzAJ
sont tres faibles (elles forment des transitionislki@s) sauf pour les faibles valeurs de J. Les
moments angulaire& et S forment le moment résultaftincluant le spin. Les valeurs
possibles dd pour une valeur donnée Hesont, d’apres le principe de I'addition des verteu
données pard= (K+S), K+S-1),.....[K-SO Donc, dans le ca$l, J=K+1, K, K-1.

Il apparait alors 19 branches : 9 branches prifespat 10 branches satellites. Nous
présentons la structure de cette transition skigare 2-6.

3 .
dz’ N L
g
? o
R-branch Q-branch 5
5 T 43
1
1
3
4
3 - 12
1 T Tz
bs]:[ M" I I ::
a 7 7 J
+ 1 ! |?
AR
6 LT
AN
1=, %
5 T
i : .54
4 ; :3
T ""3
3 A
¥
T
-2
2 h 1
1 e
o

Figure 2-6 structure de la transition ¢=*,—b’M,
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Les facteurs de HoIn-Londoig.}. sont donnés dans le Tableau 2-8 (Budo, 1935).

Tableau 2-8 Facteurs de HéIn-London pour la transion d°Z,"--b%M,

Raie R Q P; QR
3 (9 -1)23'+3) (07 -1)20 +1)3 -1) (23 +1) (22 +3)
" 2023 +1 N 2(237-1) 2(a +2f
Raie PQ12 Png Rz QZ
K J+1 +9) 3%(0+2) (23 +1)o7+3 )
noqn 2 '
) 23 2(3' +1f (20 +1)20' +3) 2 +af 2323 +1f
Raie P, RQ» RQ3 PQ:s
K3 (0 -2fo +af J-1 23 +1 23 +1
"3 237 237 2(J' +1)2 23 +1f
Raie R3 P3 Q3 RP31
K3 (0" +1)20" +1) 39 +2)23 +1) 3 +2)20 -1 I -1
" g 2237+3 20 +1 220 +1 20723 -1)20" +1)
Raie QPs; RQs2
K',J' 23 -1 J
n 23° 20 +1
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Chapitre 3 Méthodes expéerimentales

57



Méthodes expérimentales

58



Méthodes expérimentales

3.1 Introduction

Au cours de ce travail de recherche, nous avorséutdifférentes techniques et
montages expérimentaux que nous allons décrire danshapitre. Tout d’abord, nous
donnons quelques informations sur le gaz héliutsétiPuis nous présentons le dispositif
expérimental principal comprenant la cellule d’egpsante-plan haute tensiogZ0kV DC) et
haute pression<(1MPa) et le cryostat optique permettant de ligude gaz. Enfin nous
décrivons les différentes techniques utilisées poesurer les grandeurs physiques (électrique,
lumiére émise, etc.) associées a lI'applicatioradealute tension sur I'électrode pointe.

3.2 Gaz hélium utilisé

L’hélium est un élément monoatomique incolore, oreg non toxique et pratiquement
inerte. Il n’existe qu’'en tant que gaz, sauf dares ctonditions extrémes. L’hélium
(M=4,00026u) utilisé pour nos expériences est fopar Air liquide (Alphagaz), avec la
composition suivante (Tableau 3-1).

Tableau 3-1 Composition du gaz initial N50 (99,9999%6) d’Alphagaz

0, Cco Ca N
<0,1ppm <0,1ppm <0,1ppm <0,1ppm

CH, CHm H, H,O
<0,05ppm <0,1ppm <0,1ppm <0,5ppm & 10bar

Certaines des impuretés présentes dans le gazmhghouvant influencer les
phénomenes électriques et optiques observés, nans atilisé le systeme de purification
suivant pour les éliminer. Avant remplissage dedlule d’'essai, le gaz traverse un piége
refroidi & I'azote liquide (77K) contenant un méearde tamis moléculaire de 3A a 10A et de
charbon actif. Le circuit de purification est padabment dégazé sous vide pendant plusieurs
jours a une température supérieure a 350K. Cemgsprmet I'élimination totale de I'eau,
de I'oxygeéne, des hydrocarbures, du CO et dy Q@ sont des impuretés électronégatives.

3.3 L’hélium liquide : quelques parametres importants
Le gaz hélium se compose du mélange de deux isottpe et *He dans des
concentrations relatives 4(1.

3.3.1 Diagramme de phase dde

*He est l'isotope le plus répandu de I'hélium. Lgufe 3-1 montre le diagramme de
phase déHe & basse températufele reste liquide & la température de OK si la fpwassst
inférieure a 2,5MPa. Il présente une transitioma phase superfluide, également connu sous
le nom de Hell, a la température de 2,17K (a lagom de vapeur saturante). La phase solide
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présente une symeétrie cubique (hcp) ou corps eegtréit hexagonal (bcc). Le point normal
d’ébullition vaut 4,23K.

Pression (10° Pa)

00—

Solide
10 —
1 —14
He 11
liquide
0,1- L|
0,01
0,001 T T T T
0 1 2 3 4 5

Température (K)
Figure 3-1 Diagramme de phase déHe.
L’hélium est non-polaire. L'équation de Clausius$dotti peut étre utilisé afin
d’évaluer sa permittivité relative pour n'importaed état thermodynamique particulier. Ses
principales propriétés sont rassemblées dans ledaB-2.(Khrapak, et al., 2005)

Tableau 3-2 Propriétés physiques de I'hélium liquid “He

Hélium
Point d’ébullition 4,2K
Point critique 5,2K
Densité 0,13g.cn ; 1,95¢10%cm?
Masse d’atome hélium 6,6%x10%kg
Chaleur latente de vaporisation 2,73%n0,87meV/atome
Energie d’ionisation (gaz) 24,46eV
Energie d’ionisation (liquide) 25,5eV
Niveau d’électron délocalisé +leV
Permittivité relative 1,05
Rayon de Wigner-Seitz 0,2nm
Energie de polarisation d’Fle -0,17ev
ksT(4,2K) 0,36meV
Perte d’énergie élastique partielle d’électron 2m/A
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Les variations de densité, permittivité et visadsié I'hélium liquide a 4,2K en fonction
de la pression sont tracées sur la Figure 3-2et,d(NIST).

Wr———————————————— I L S B S

200 1,084 i

=

159

S
1

1

1,074 E

160 S E

densité p (g/cm?)

1,06 4 E

Constant diélectrique €

N
'y
S
1
1

1,054 4
120 + E

2,5x10° T . T . — T — . .

2,0x10° B

1,5x10° E

1,0x10° B

Vicosité(Pa.s)

5,0x10° E

0,0

o 2 4 & 8 1
P(MPa)

Figure 3-2 Quelques propriétés de I'hélium aT=4,2K en fonction de la pression: (a) densité, (b)
permittivité et, (c) viscosité.
3.4 La cellule d’essai

La cellule coaxiale, de configuration pointe—plan,une impédance caractéristique
d’environ 5@ adaptée a celle de I'ensemble de mesure électrigable coaxial et
oscilloscope) afin d'éviter la réflexion des signélectriques a haute fréquence générés pas la
décharge couronne. Elle peut supporter une presi@ohlMPa et une tension continue de
+20kV. La cellule est constituée d'un corps en euivéryllium, de traversées isolantes en
Macor, et de deux hublots en saphir (Reymond etS@q 22mm de diamétre et 10mm
d’épaisseur) pour permettre des mesures optiguésanichéité est assurée par des joints
indium et des brides inox. La cellule est montéecades rondelles élastiques de type
Belleville qui permettent de compenser les difféemnde dilatation thermique des différents
matériaux. La cellule est cylindrique de longueBm2n et de diametre 40mm, son volume
utile est de 29cth
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Fluide thermique

Tube transfeére le gaz pur
dans la cellule

Macor et
haute tensio

Fil de haute tension et
point de thermalisation

Figure 3-3 La cellule d’essais.
La pointe et le plan sont fixés dans des suppsotants en Macor qui sont bloqués par
8 rondelles Belleville a 0,6mkg sur le corps dedHule.

3.5 Cryostat et systemes de remplissage et de vide

Un grand nombre de nos mesures devant étre failiasse température, I'atelier central
du C.N.R.S (SERAS) de Grenoble a concu et réaligé coyostat permettant un
refroidissement jusqu’a 4,2K.
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® : Valve
= : Tube plastique

‘|:: > Systéme de récupération He

He

He lig

D

Gaz
He

N: liq

R :
Pompe L T.
rotatoire e M.

Pompe P.
turbomoléculaire R

N, lig pour le piege

Figure 3-4 Schéma d’ensemble du cryostat.

3.5.1 Cryostat

Le cryostat optiqgue comprend une enveloppe sous, wit réservoir intermédiaire
rempli d’azote liquide (V=28L), un réservoir cettrampli d’hélium liquide (V=0,75L) et
une fuite thermique reliée a la cellule d’essag(ife 3-3). Suivant la fuite thermique utilisée,
la température de la cellule peut étre ajustéeeh2K et 77K. Dans la gamme 4,2 -10 K, la
température est stabilisée a 0,1K.

Nous disposons de deux écrans thermiques pouretiniit perte de chaleur par
rayonnement : un écran cuivre refroidi a environkK7vissé au bain d’'azote liquide, et un
écran fixé au bain d’hélium liquide. Une superdgmn est réalisée avec 20 couches
d’aluminium d’épaisseur 0,2mm enroulées autoufaean d’azote liquide, séparées par un
filet de nylon. Les deux écrans comprennent égaiéndeux hublots en quartz qui permettent
de limiter la perte par rayonnement.

Le cryostat est relié a des réservoirs de stockagmte liquide et I'hélium liquide ainsi
gu'a un systeme de pompage secondaire comprenanpampe primaire et une pompe
turbomoléculaire. Le cryostat comporte égalemest tlaversées haute tension et basse
tension, les différentes prises de températura eahne de remplissage ou de mise sous vide
de la cellule. Les connexions électriques aboutisgda cellule sont thermalisées en 3 points :
un point a l'azote liquide, puis un point a I'hétidliquide, et enfin un point sur la masse
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thermique, ceci a l'aide de plaques d’AIN (Figur8)3 matériau qui est un bon conducteur
thermique mais un isolant électrique.

Avant le remplissage de la cellule, un test de @deeffectué pour s’assurer que les
fuites de la cellule sont < FoPa.ni.s*, qui est la sensibilité maximale de notre appateil
contrble a fuite d’hélium.

3.5.2 Mesures du vide et de la pression
Nous utilisons 3 systemes de pompage (Figure 3-4) :

@ Un ensemble de pompage de la cellule comprenanpame@e turbomoléculaire et
un pompe primaire pour atteindPe10“Pa, avant le remplissage en hélium pur ;

@ Une pompe primaire & 2 étages pour atteinBxd0”Pa dans le circuit de
purification et dans le piege porté a une tempéeade 350C ;

# Un deuxiéme ensemble de pompage (pompe turbomaléedl pompe primaire)
relié au cryostat afin d’obtenir un vide infériearl0°Pa dans les volumes du

cryostat situés entre les écrans.

Dans nos expériences, il est indispensable de toate pression dans la cellule. Celle-
ci pouvant varier de 1Pa & 11MPa suivant les étapes, différents captmirgté utilisés.
Pour les pressions inférieures & enviroPH) nous utilisons les sondes classiques de type
Penning et Pirani. Pour les pressions supérieuiéiRa, elle est mesurée par un capteur de
pression absolue MKS Type 870B 33PCB 2 GA1l avec gememe de pression jusqu’a
21MPa. La pression dans la cellule est ajustéeupa vanne se trouvant sur le tube
d’alimentation connecté a la cellule. A chaque rficalion des conditions (pression ou
température), il faut attendre au moins 30 minatemnt d’obtenir une pression stable dans la
cellule.

3.5.3 Mesure de la température et dispositif de chauffage

Nous utilisons 3 différentes sondes de tempéraime-a résistance de germanium
(fabriguée par LakeShore), une a résistance dewarbt une a résistance de platine. Leurs
caractéristiques sont rassemblées dans le Tabidau 3

Tableau 3-3 Caractéristiques des sondes de tempéuat

Type de résistance Modele Domainede T précision
Germanium GR-200A-2500 3,6-100K +0,5mK & 4,2K
Platine PT-102 30-873K +5mK a 77K
Carbone CGR-1-1000 1,4K-100K

Le Germanium est utilisé pour mesurer les températde 3,6 & 40K. La courbe de sa
résistance en fonction deest montrée sur l&rreur ! Source du renvoi introuvable.. A
4,2K, la résistance de cette sonde vaut 2b5¥rois sondes a germanium calibrées sont

64



Méthodes expérimentales

insérées dans le plan en cuivre de la celluleJesworps de la cellule et la derniere sur la
masse thermique.

D’autre part, une sonde a résistance de platiné0f@ est également installée dans
I'électrode plane pour mesurer la température dangamme 40-300K. Sa caractéristique
résistance — température est tracée sur la FighreP®ur chaque sonde, leur résistance est
mesurée a l'aide du multimétre PREMA 5017.

| \ O amam

Resistance (Ohm)

BN

0 8 16 A v} 4 48
Temeprature(K)

Figure 3-5 Résistance de la sonde de germanium améttion de la température.

400- T T LIS UL LI I | T T ||||||-

PT-100

100 =

resistance (ohms)

10:-

1 i i PR N I | M PRRRT S R 1
10 100 1000
temperature (K)

Figure 3-6 Résistance de la sonde de platine en @ion de la température.

Pour changer la température de la cellule, nous@wiactionner 4 fuites thermiques
différentes reliées a la masse thermique (résemtiélium liquide) et commandées de
I'extérieur du cryostat.
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De 4,2 a 10K, la cellule est connectée directenantréservoir d’hélium par un
clinqguant en cuivre, au doigt cuivre OFHC soudér@servoir d’hélium. Pour ajuster la
température de la cellule a une valeur donnée, avoiss utilisé une résistance de chauffe de
250Q qui est connectée a une alimentation CN7B400(qut fournir une tension continue
jusqu'a 35V. Un exemple de I'évolution de la tengtére en fonction du temps pour une
tension appliquée de 12,27V est montré sur la Ei@7 (a). Nous pouvons voir que ce
systeme permet de chauffer rapidement la cellutéagttenir une température constante bien
stabilisée en un temps court. Le domaine de teriyrér@onstante stabilisée accessible en
fonction de la valeur de la tension continue ap@aa la résistance est montré sur Figure 3-7
(b). La puissance nécessaire pour une tempérabnreéd est montrée sur la Figure 3-8.

Dans la gamme de 10-77K, 4 fuites thermiques dérdiites valeurs L/S (L étant la
longueur, S la section) sont connectées a la nthssmique par des ressorts. Les vapeurs
d’hélium peuvent étre contraintes a passer darayau inox qui est placé juste au-dessus de
la masse thermique. On peut comprimer ces res$eitextérieur.

T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
a 1800 b

V=12,27V ] a
o MT 1 1600 + -

A A cellule

T
A
2000 + (@]

1400 - A b
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A 1000 4
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Figure 3-7 (a) Température en fonction du temps pauune tension de chauffage de 12,27V. (b)
Température stabilisée en fonction de la tension afiquée.
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Figure 3-8 Température obtenue en fonction de la pssance électrique.
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3.6 Mesures électriques
Les mesures électriques (courant moyen, couranfoection du temps, charge et
fréquence des décharges, etc.) sont effectuéesaiispositif mis au point au laboratoire.

1IMQ-54MQ

D.C. ~20kV
J— Source H’

50Q

Amplificateur
Electromeétre

Figure 3-9 Schéma du dispositif de mesures électrigs et optique.

L’étude des phénomenes induits dans le liquidelgsmdécharges i.e. la formation de
bulles a été faite a l'aide d’'un montage optiqueegistrant la variation de lintensité
lumineuse d’un faisceau laser (He-Ne, 40 mW), fieégbrés de la pointe. La dynamique de la
bulle est déduite de la variation de lintensitéhineuse mesurée a I'aide d’'une photodiode
rapide (Figure 3-10). Les signaux simultanés dphlatodiode et de I'impulsion de courant
sont enregistrés a I'aide d’un oscilloscope num#iq

Détecteur

Flitre spatial Lentille Objectif Photodiode rapide

Laser He - Ne
E=20mwW

Alimentation
V=18V

Oscilloscope
Tektronix 540

Figure 3-10 Schéma du systéme de détection des ball
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3.6.1 Les électrodes

L'électrode plane est en cuivi@£20mm). La pointe est une aiguille en tungstene qui
est préparée par électrolyse d'un fil de 1mm obri de diameétre. Les pointes ainsi
préparées, subissent un nettoyage a I'eau déniseradt a I'acétone avant d’étre placées a
une température de 20D a l'intérieur d’'une étuve. Le rayon de courbues gbointes, qui
peut varier de 0,1um a quelques, est mesuré avec un microscope électroniqueadydoge.
L'image d’une pointer(=0,45um) est présentée sur la Figure Eirkur ! Source du renvoi
introuvable.. Dans nos expériences, nous avons utilisé deuligooations d’essai différentes.
Dans la premiére configuration, le rayon de cowrbinitial est de 0,4%m et la distance
pointe—plan de 6mm. Dans la seconde, le rayon dibace initial est de 21Bn et la distance
pointe—plan de 8mm. La Figure 3-12 montre la régitinée entre la pointe et le plan
photographiée a travers les hublots de la cellule.

Le choix d’une pointe de rayon de courbure ausbida’explique par le fait que nous
voulons une zone d’amorcage de la décharge trésddiBnie spatialement, dans le but de
réaliser une étude spectroscopique de la lumiérseéeh du courant de décharge, sans jamais
atteindre un claquage qui détruirait la pointeestdppareils de mesure.

o

Figure 3-11 Image MEB de la pointe fabriquée par éctrolyse avea,=0,45um.

Figure 3-12 Région pointe-plan vue a travers les lolots de la cellule.
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3.6.2 Circuit haute tension

Le fil amenant la haute tension sur la celluleceststitué d’'une a&me en cuivre de 1 mm
de diamétre entourée d’'une gaine en téflon. Conmaiguié précédemment, il est thermalisé
en 3 points. Pour cela on a dénudé le fil en 3ataddifférents puis on I'a soudé a une plaque
de nitrure d’aluminium AIN (Mastercards Curamik)igére 3-13 a). Dans la cellule, les
électrodes métalliques (pointe et plan) sont sugperpar des isolateurs en Macor (Figure
3-13 b).

Figure 3-13(a)Dispositif de connexion du fil hautéension a la plaque d’ALN : (b) Traversée isolanteen
Macor pour supporter I'électrode pointe ou plan :

La haute tension continue, fournie par un générde20kV Spellman RHSR/20PNG60,
est appliquée a I'électrode pointe et mesurée parsonde HT connectée a un multimetre. Le
circuit haute tension comprend une résistance @®&4M)Q) en série entre le générateur et la
cellule afin de limiter le courant en cas de déghdraute énergie. La pointe en tungsténe et
les appareils de mesure sont ainsi protégeés.

Le fil base tension reliant le plan aux apparegsndesure du courant est un cable
coaxial blindé dont seul le blindage métalliquethstmalisé. Le courant moyen induit par les
différents phénomeéenes pouvant se produire dangléé est mesuré par un électrométre
Keitley 610C (gamme IFA & 10%A). La variation temporelle du courant est mesur&aide
d'un dispositif adapté en impédance g0comprenant un préamplificateur4@, bande
passante 100MHz) connecté a un oscilloscope TaktiddS540. L'émission de lumiéere est
détectée simultanément a I'aide d’'un photomultgikar (Modele 56A VP DARIO) dont la
réponse spectral est comprise entre 300 et 650rarifam de sensibilité a 400nm) relié a
I'oscilloscope. Si un régime d’impulsion de courast observé, la fréquence des impulsions
est mesurée a l'aide d’'un fréquencemeétre Philips.

3.7 Analyse spectroscopique

La lumiere émise par les phénomenes, se produdsaustla zone a champ élevé prés de
I'électrode pointe, est analysée a l'aide d'un ertde comprenant un spectrographe plan
Acton Research Corporation (ARC) et un détectedrgop multicanal. Le détecteur 2D-
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CCDTKB-UV/AR est situé directement dans le plansdeie du spectrographe. Une ou deux
lentilles sont utilisées pour focaliser la lumiérer la fente d’entrée du spectrographe. Le
dispositif de mesure spectroscopique est schénmmtida Figure 3-14.

Spectrographe
Détecteur: CCD

Monochromateur Lentille

| f

N; liquide

Contrbleur de température

Figure 3-14 Schéma du dispositif de mesure spectapique.

3.7.1 Spectrographe

La lumiére émise est analysée a l'aide d'un spgaifthe ARC, modele Spectra Pro-
300i-de focale 300mm et ouverture /4,0, équipénd’uourelle de trois réseaux dont les
caractéristiques sont rassemblées dans le Tabldaus8 résolution maximale est 0,12nm
avec un réseau de 1200 traits/mm.

Tableau 3-4 Caractéristiques des réseaux pour le sptrographe “Acton reseach Corporation”

Réseaux Fenétre spectrale Blazé Dispersion
(traits/mm) (nm) (nm) (nm/élément)
150 260 500 0,507
1200 33 300 0,065
1200 33 750 0,065

La détection de la lumiére sortant du spectrogragsheffectuée par un détecteur CCD-
2D refroidi a I'azote liquide, appelé « LN/CCD savaillant a la température de -120°C. Le
détecteur LN/CCD est piloté par un contréleur (med&T-138, Princeton Instrument, Inc)
qui permet de contrbler I'acquisition et la gestidm détecteur. Le détecteur 2D (modéle
LN/CCD 512F&SB, Princeton Instruments, Inc) comgiem ensemble de 5%212 pixels
(dimension de chaque pixel 244 um) dont la hauteur et largeur totale est 12,3mmibrugt
de fond est faiblex1l photoélectron/heure), ce qui permet I'acquisitiEn spectres sans la
nécessité de les corriger du bruit de fond méme pi@s acquisitions de longue durée.
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L’acquisition des spectres est pilotée par un @atéiar en utilisant le logiciel d’acquisition des
données « Winspec ».

Dans la plupart des cas, I'acquisition des speckedsa lumiere émise a été effectuée par
accumulation sur des durées longues afin d’obtisrspectres exploitables.

Pour éliminer les effets de second ordre qui apgseat pour des longueurs d’onde
supérieures a 400nm, on place des filtres largeldanl’entrée du monochromateur (Lot-
Oriel).

3.7.2 Calibration

Le détecteur permet une analyse spectrale dansni@ide 200-1100nm. Le signal de
sortie du détecteur nous donne le nombre de plemttvéhs par pixel. Il est donc
indispensable d’effectuer une calibration en longu#onde et en intensité du détecteur. La
calibration en longueur d’onde s’effectue a l'aide lampes étalons. La calibration en
intensité de I'ensemble lentilles, spectrographeléecteur est plus complexe. Nous avons
effectué une correction en intensité relative dietetre spectrale étudiée et donc les spectres
mesurés seront corrigés en valeur relative.

3.7.2.1 Calibration en longueur d’onde et fonction d’appiare

Nous avons utilisé une lampe étalon basse pressgon et hélium pour calibrer un
spectre dans une certaine fenétre spectrale etymoréseau donné. On fait I'acquisition des
spectres de la lampe, puis la calibration en longwonde du détecteur est effectuée
connaissant les longueurs d’onde des raies émesaplampe dans la fenétre spectrale
choisie. On peut ensuite identifier la longueumdie des différents constituants de la lumiere
émise par la décharge. Dans la fenétre spectraleagée, I'élargissement instrumental est
déterminé en mesurant le profil d’'une raie émiseupa lampe étalon basse pression. En effet
dans ces conditions, I'élargissement mesuré daidane dépend que de 'ensemble de mesure.
Par exemple pour une raie d’hélium a 728nm (FigBuE5), nous avons déterminé un
élargissement instrumental 4&=0,1nm.
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Figure 3-15Lampe étalon basse pression a gaz hélium

3.7.2.2 Sensibilité du montage optique

Pour une fenétre spectrale donnée, l'intensité mdesen fonction de la longueur d’onde
dépend de la source d’émission mais également ifigsedts éléments de la chaine de
mesure (réseau, photocathode, etc.). Une calibratiointensité est donc nécessaire, c'est-a-
dire que le spectre mesuré devra étre corrigédafiprendre en compte tous les éléments de la
chaine de mesure. Pour effectuer cette calibratmus avons utilisé une lampe étalon a
filament de tungstene (LW) calibrée en intensitéS(N. Le spectre mesuré de cette lampe
étalon dans nos conditions expérimentales esttensminparé a son spectre en intensité réelle
afin d’en déduire les courbes de correction retatiorrespondant a chaque fenétre spectrale
souhaitée. Les spectres de la lampe étalon powuehaseau du spectrographe ARC sont
montrés sur les Figure 3-16, Figure 3-17 et FiQ41S.

L’ensemble de la procédure utilisée est la suivante

» Etalonnage en longueur d’onde de la fenétre speathmisie (réseau et longueur d’onde
centrale) ;

» Acquisition du spectre de la lampe étalon en inténst détermination de la courbe de
correction en fonction de la longueur d'onde, cissent les valeurs de lintensité
données par le fabricant de la lampe.
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Figure 3-16 Spectre mesuré de la lampe étalon LW ag le réseau 150tr/mm.
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Figure 3-17 Spectre mesuré de la lampe étalon LW ag le réseau 1200tr/mm et 750nm de blaze.
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Figure 3-18 Spectre mesuré de la lampe étalon LW aw le réseau 1200tr/mm et 300nm de blaze.
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Chapitre 4 Phénomenes de conduction
électrigue en champ intense dans I'hélium
liquide
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4.1 Introduction

Ce chapitre présente les caractéristiques éleesi@ourant moyen-tension, courant en
fonction du temps, etc.), les phénomenes induits ¢ zone de décharge (érosion, bulles) et
I'analyse de la région de transport des porteurshaege produits par une décharge couronne
dans I'hélium liquide. Nos résultats sur le transjges charges sont ensuite comparés a ceux
issus d’autres éetudes. Enfin, I'influence de lapgémture sur les phénomenes observes - et
donc du passage de I'état liquide au fluide sujtaae - est présentée.

Avant de décrire les résultats expérimentaux, mappelons que, en géomeétrie pointe-
plan avec un trés faible rayon de courbure de latpeet une densité élevée du fluide, les
phénomenes observés se répartissent en deux régjstimectes : une région d’ionisation
confinée pres de la pointe et une région de trahépair chapitre 1).

Ces deux régions présentent les caractéristiguesnses :

Région d’ionisation. Le champ électrique, trésriste au voisinage de la pointe, conduit a
I'lonisation du fluide et, a une émission de lumiésur une longueur maximale beaucoup
plus faible (de I'ordre de&,) que la distance pointe—plan. Le calcul montre tpge la
charge est créée dans cette région. La tempérgiule cette région, assimilée a un plasma,
est inconnue. Par contre, sa pression est égal@r&@ssion hydrostatiquappliquée sur le
liqguide. La densitéN, ne pourra étre calculée qu'aprés avoir détermifga partir de
I'analyse spectrale de la lumiere émise par laorédiionisation ;

La région de transport ne présente aucune lum@okeg champ y est insuffisant pour
pouvoir créer de la charge. Dans ces conditiongeragérature et sa pression correspondent
a la températuré et la pressioR de I'essai.

Sur la Figure 4-1, nous avons schématisé les dégions et leurs conditions de
température et pression. La densitd(T, P) est donc connue.

Nous avons effectué des mesures dans le cryostaisamt varier la température de 4,2
a 10K et la pression hydrostatique de 0,1 a 10M@aui correspond a un domaine de densité
(N) de 1,3x107 & 3,12x10” cm™. Pour les essais avec I'hélium gazeux & 300K, mvoss
travaillé dans la gamme de pression 0,1-4MPa.
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Région d’ionisation
M) Région de transport P, N5, Tp

Ozf<:

A
v

Figure 4-1 lllustration des deux régions de la déarge couronne.

4.2 Caractéristiques électrigues et phénomeénes induitglans [I'hélium
liquide
Aucun courant n’est mesurable au-dessous d’'unéotessuilVs. Au-dessus d&s, un
courant est détecté (<) qui augmente rapidement avec la tension. Leamumesurable
est toujours corrélé avec une émission de lumigre ge la pointe.

Si la pointe est portée a un potentiel négaty, al injection d’électrons par la pointe et
formation d’'une zone ionisée autour de la pointeurPune pointe portée a une tension
positive, I'apparition d’'une zone d’ionisation nésie I'existence d’électrons germes dans le
volume autour de la pointe ou le champ dépassestaic champ critique. Les mécanismes
de création des électrons germes sont tres divaysr(nement, radioactivité, détachement

d’ions négatifs, ionisation d’'impuretés, etc.) éficiles a prédire.

Dans la zone de champ intense autour de la pdegesharges de signe opposé a celui
de la pointe (e.g. les ions positifs pour la poicdghode) sont tres rapidement collectées par
celle-ci et il reste les charges du méme signecglie de la pointe qui migrent vers le plan
sous l'action du champ électrique. Cette zone degehunipolaire est appelée région de
dérive.
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Dérive d'ions négatifs
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Figure 4-2 Descriptif de la décharge couronne négat.
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Figure 4-3 Descriptif de la décharge couronne posite.

4.2.1 Caractéristiques courant moyen-tension

Les Figure 4-4 et Figure 4-5 montrent les carastiguies courant moyen-tension de
I'nélium liquide pour les polarités négative et pios obtenues aveg=0,45um ed=6 mm.
Les caractéristiqud$§V) correspondant a ces différentes polarités sonlasigs.

Pour la polarité négative ou positive, un couramyem mesurable apparait quavid
dépasse une valeur sedilqui est notée par une fleche rouge vers le hadesurigure 4-4 et
Figure 4-5, correspondant au champ électriusur la pointe. Ensuite, le courant augmente
rapidement ave¥ puis plus lentement. Quand le courant atteintuateur d’environ 10A, il
devient limité par la charge d’espace. Avec la dition de la tension appliquée, I'extinction
du courant se produit a une tens\, plus faible qué/s (fleche rouge vers le bagrreur!
Source du renvoi introuvable). Cette différence entié; et Ve« a été également observée par
Goncharov et al. (Goncharov, et al., 1974). Quamdehsion appliguée diminue, nous
obtenons une courb€V) difféerente de celle obtenue en augmentant ladensi
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Pour la polarité négative, nous observons un couras faible (quelques 16A) a
partir d’'une valeur seuil de la tension et ensuite transition rapide & £8 - 107A (Li, et al.,
2005; Li, et al., 2006). Dans cette région, il gsssible d’obtenir des points intermédiaires et
la caractéristiqué (V) montre un courant qui fluctue dans le temps. @uartourant atteint la
valeur de 10A, il devient stable et correspond & la régionidhtation par la charge d’espace
(Figure 4-4).

1E-5

'P=3.3MPa

1o [T=42K

©o © Oc.-#’

[ i
- | !
= o _..I_.!"-

I(A)

1E-9 E o

1E-10 | | .

u rp:2.5um
0 rp=0.45pm

1E-11 | L

|—=
-—0
——

1E-12 , , , , —
0 2 4 6 8 10 12 14

V(KV)

Figure 4-4 Caractéristique courant moyen-tension par la polarité négative ; (0) r, =0,45um, d=6mm et, (o)
re=2,54m, d=8mm dans LHe aT=4,2K, P=3,3 MPa.

Pour la polarité positive, nous observons un cduras faible dans un large domaine de
tension (qg 18%A) puis, & une certaine tension sewi) une transition brutale apparait et le
courant saute a une valeur de®MM’A sans qu'il soit possible d'obtenir des points
intermédiaires (Figure 4-5). Lorsque la tension idire, comme pour la pointe cathode,
I'extinction du courant se produit a une tensi@ginférieure avs, et plus aucun courant n’est
alors détectable.(Li, et al., 2006)

Dans toutes nos expériences, nous avons veérifiélgualeur du courant mesurée
correspond bien a un courant unipolaire, c'estr@qli’il est toujours inférieure au courant de
saturation calculé pour un courant complétemeritdipar la charge d’espace (voir chapitre 1)
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Figure 4-5 Caractéristique courant moyen-tension par la polarité positive (o) et négative ¢). r,=0,45um,
T=4,2K, etP=2,8 MPa.
4.2.2 Erosion de la pointe

Comme observé précédemment dans d’autres liquidegnsion seuiVs dépend du
rayonr, de la pointe. D’autre part, pour une pointe d’agion de courbure initial donné, la
tension seuil augmente aussi avec le nombre d&sdsafait de 'augmentation de son rayon
de courbure au cours du temps par un phénomenesoiar Cette erosion doit provenir des
phénomeénes se produisant dans la région de déchamenne pres de la pointe : micro-
plasma a température élevée, onde de choc émisement de la formation du plasma, etc.

Apres une série de mesures sur une longue dun@spdction par microscopie
électronique (MEB) de la pointe de tungstene mombre seulement que le rayon de courbure
a considérablement évolué mais également quefiacsuest tres endommagée (Figure 4-6).

Figure 4-6 Profil de la pointe avant et aprés lesssais.

4.2.3 Analyse des tensions seuils d’apparition et d’etiom
Le phénoméne d’ionisation apparait lorsque la teansippliguée est supérieure a une
certaine valeuis; Vs correspond a la génération de charge et a I'éomsge lumiere. La
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tension d’extinctionVex correspond au passage a un courant nul lorsqtendson diminue.
(Li, et al., 2006; Goldschvartz, et al., 1966; Guarov, et al.; Goncharov, et al., 1974).

Les mesures déset Ve, Ont été effectuées en fonction du rayon de coerdarla pointe
et de la pression hydrostatique appliquée surgeide (Figure 4-7). La pression n'a pas
d’'influence évidente. Notons que surHareur ! Source du renvoi introuvable., les points
correspondent a la premiére utilisation de la @oifdn peut en conclure qué est
pratiguement indépendant de la pression au mostgija 8MPa et que sa valeur moyenne est
Ve=3,0kV pourr,=2,5um etVs=0,4kV pourr,=0,45um. Comme attendu, la tension seuil
croit avea, ce qui explique pourqudds augmente au cours du temps puisque I'érosion de la

pointe fait croitre progressivement son rayon delmare.
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Figure 4-7 Tensions seuil¥/ et Ve, en fonction de la pressiorP appliquée sur LHe en polarité négative a
T=4,2K ; (&) r,=2,5um et (b)r,=0,45um.

Pour la pointe positive, la valeur moyenne\dest d’environ 4 fois plus élevée que
celle de la pointe négative (Figure 4-8), Ces val@iant également déterminées lors de la
premiere utilisation de la pointe. Pour des pressit>8,0MPa, il semble que la valeur Wg
augmente légerement avie¢Figure 4-9).
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Figure 4-8 Comparaison de la tensiolV; entre polarité négative et positive pour les contions r=0,45um,
d=6mm etT=4,2K.
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Figure 4-9 Comparaison des seuils de tensiory en negatif en fonction deP pour r,=0,45um,d=6mm et
re=2,5um,d=8mm dans LHe aT=4,2K.

Dans I'approximation hyperboloidale, le champ élgue Es sur la pointe est donné par
'équation 1-2. En polarité négative, on en déduit une valleuB-4MV/cm et pour la polarité
positive,E[1L5 MV/cm.

Ces valeurs de champ selil pour le déclenchement d'un régime de décharges
couronnes peuvent étre comparées a des valeusad® &, de claquage déterminées dans
différentes expériences (Tableau 4-1). Gonchardweeitov (Goncharov, et al.) ont étudié le
claguage DC de I'hélium liquide en géométrie poplEn et ont constaté qu’en pointe
positive la tension de claquage est environ 2 fhis élevée qu’en pointe négative et que les
valeurs deE," (champ sur la pointe positive pour obtenir le akge) et d&, (champ sur la
pointe négative pour obtenir le claquage) sont ieade nos valeurs respectiveskdele
claguage en géométrie sphére-plan (champ quasirarg) provient toujours de la cathode et
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Ey,=E, augmente avec la diminution de la distance sppkae-Goldschvartz, et al., 1966).
En utilisant une géométrie pointe-plan, avec umstadce pointe-plad comparable au rayon
de courburery,, on obtient également les conditions d'un changs feu divergent et on
observe a nouveau un champ de claguage2 a 3 fois plus élevé qug, et des valeurs
comparables a nos valeurskle

Tableau 4-1 Champ seuil et champ de claquage danikédlium a T=4,2K

Champ non-uniforme (géométrie pointe-plan)

o (UM) | d(mm) Tension P(MPa) (M\E/b(; m) Ey,"(MV/cm) (M\E/i: m) Es" (MV/cm) Ref
0,45 6 DC 0,1-8 3,4 15
(Li, et al., 2006)
2,5 8 DC 0,1-8 3,0
10 9 DC 0,1 4.4 9,8 (Goncharov, et al.)
Champ quasi-uniforme
2-3 0,03 'm(’)“]‘fs'o” 0,1 9 18,30 dror, (Fujii, et al., 1979)
Sphére 01 bC 0.1 1.25 (Goldschvartz, et al.,
1966
e=smm 601 DC 0.1 3,2 )
0,05 'm%ﬂz'on 0,1 12 3
- - (Yoshino, et al.,
23 | 005 'mg“'ss'on 01 13 4 d10-15r, 1970; Yoshino, et
. 1|“ al., 1982)
0,02 | 'Mpusion 01 12 3
6Us

De tous ces résultat¥(indépendant dB et de la durée de I'impulsion de tension, etc.),
nous pouvons conclure que le processus de décbangenne se produit initialement dans la
phase liquide et non pas dans une cavité gazedsdaplement créée par un mécanisme
guelconque.

4.2.4 Phénoménes induits dans le liquide par le régim#edharge couronne
Comme pour tous les liquides précédemment étuBi@sifaci, 1992), pouv>Vs, nous
avons observé les phénomenes suivants dans I'héjuide a 4,2K.

* Il est constitué d'impulsions sur une certaine gamde tension dont I'amplitude
augmente avebds et la fréequence avec la tension appliquée. Laedde I'impulsion
positive est plus grande que celle de I'impulsiégative (Figure 4-10) ;

* Les impulsions sont également corrélées a des sigmng de lumiére émise (Figure 4-11) ;

» Chaque impulsion induit également la formation &ygttique d’'une bulle de vapeur prés
de la pointe (montrée en utilisant le montage atidécrit chapitre 3) (Figure 4-12).
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Figure 4-10 Impulsions de courant en fonction de léension négative ou positive appliquée sur la pdia

dans LHe aP=2,7MPa.

Figure 4-11 Oscillogramme du signal de courant (enhaut) et de lumiére émise mesurée par
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Figure 4-12 Oscillogramme du signal de la photodiagl(a) et de I'impulsion de courant (b).
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Cependant dans I'hélium liquide, contrairement aésultats dans les autres liquides
(e.g. les gaz liquéfiés comme l'azote ou l'argoed Impulsions de courant sont toujours
superposées a un courant continu de valeur imgertdiamplitude maximalelmx de
'impulsion de courant est comparable a celle duraot moyer,, Imaddm) €t, le domaine ou
apparaissent les impulsions, dépend fortement denlsion appliquée et de la pressi®n
Nous allons décrire plus en détail ces particidaribservées dans I'hélium liquide.

4.2.4.1 Régime d’'impulsions de courant dans LHe

Le régime d’impulsions de courant n’existe que saorcertain domaine de tension
appliguée et celui-ci dépend de la presgtohous avons défini les différents parameétres que
nous allons utiliser par la suite surlareur ! Source du renvoi introuvable..

Ln()f

Zone de courant
contint

Zone
d’impulsic

Vs Vinb Vﬂxb

Figure 4-13 Zone d’'impulsions pour une pression darée.

LorsqueV augmente au dela dg, le régime d'impulsions apparaiva® puis disparait
a Ve, En effet, pouN>Ve, le courant devient continu. Les variations\g¢ et Ve,” avecP
sont montrées sur la Figure 4-14 pour la polarégative et pour la polarité positive avec
rp=0,45um.

9 L BN L BN R L LR B R T T T T L
3 - a] g i
1 T=a2x P ] - b.
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1 gative polarity P 1 bl THK % |
j . j Positive polarity .,
] % -7 % 1 s
1 e i} 7
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] kad *_ - s
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S\ 8—: s g N 9 /%
I o v’ AL s * V.| 4
> 6 % LR % Vexb 4 > e % Vexb
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] . o le 7%
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Figure 4-14 TensionsV,” et V,,> en fonction deP pour (a) la polarité négative et ; (b) la polaritépositive,
T=4,2K.
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Dans nos essais, nous avons établi\gyfeest pratiquement égal, bien que nous ne
puissions pas mesurer simultanémértt (déduit del (t)) et Vs (déduit del moyeny/)). Si une
différence existe elle est de toute facon inféeealguelques centaines de volts. D’autre part,
lorsque la tension appliguée est décroissantestiéngsis observée sur le courant moyen
(définie par les seuilgs et Vey) et également observée sur le régime d’'impulsitEnsourant.

En tension croissante, le régime d’'impulsions agipaians I'intervalle de tensiok!e(xb -
Vinb), et cet intervalle croit de facon importante awvedFigure 4-14). Comme chaque
impulsion de courant produit une bulle prés dedmte, la disparition des impulsions pour
V>Ve,Y pourrait indiquer que plus aucune bulle transitaitest formée (avec le montage
optique utilisé nous n'avons plus détecté de dygamide bulles) mais qu’'une cavité
permanente prés de la pointe apparait. Cette hiypetteste a étre vérifiée expérimentalement.

4.2.4.2 Fréquence des impulsions de courant

Comme attendu, la fréquence F des impulsions ek@it la tension appliquée et donc
avec le courant moyen. En régime de décharges moeyal est bien établi que le courant
moyenly, est proportionnel a la fréquenEales impulsions, soit :

I, =QF
4-1

Cette relation est approximativement vérifiée densas de I'hélium liquide (Figure
4-15). On remargque également que la pression agdigq’a pas d’influence sensible sur la
relationl(F). La constant& correspond a une charge moyenne par impulsiompeDhalors
comparer la charge par impulsio®;, déterminée par intégration du signgt) de
I'oscilloscope, et la charge moyen@e On obtient un rappo®/Q d’environ 0,1-0,3, et ce
rapport croit faiblement avec la pression. Tousrésaltats sont comparables a ceux obtenus
dans les autres liquides précédemment étudiésli(gaifiés, hydrocarbures purifiés) (Denat,
et al., 1988; Bonifaci, 1992; Haidara, 1988). Axteption du fait que le régime d’'impulsions
disparait a tension élevée.
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Figure 4-15 Courant moyenl ,, en fonction de la fréquencd- des impulsions pour différentes pressionP,
T=4,2K.
4.2.4.3 Détermination du rayon de la bulle formée presalpdinte

Comme il a été montré dans une étude antérieurdétafiKaet al., 1989), chaque
impulsion de courant dans un liquide correspondi&injection rapide et localisée d’énergie
W qui produit I'émission d’'une onde de choc/pressiais d’'une bulle de vapeur transitoire.
W, est estimée, connaissant la charge par impu@iet le seuil en tensiov,” parWQiVi,".

Le rayon maximum de la bulle peut étre calculé enpleyant un modele
thermodynamique simple qui postule que toute [I'@ieerinjectée électriquement est
entierement utilisée pour chauffer et évaporer wertaine massem de liquide

(m=(4/3)Rp. ; p. étant la masse volumiquePzetT) de rayorR, donné par :

_ VVI 1/3
R = K[P)

4-2
ou K est un coefficient prenant en compte la tramsétion thermodynamique. Il a
I'expression suivantejotba)

4-3
et,

W, = [C,(T)dT +L,(T,)

T

4-4
Ou W, est I'énergie requise pour vaporiser 1 mole deidig, Ry est la constante des gaz
parfaits (8,31Jkmol™), C, la capacité calorifique du liquide a pression tamni®, efl, etLy
sont respectivement, la température d’ébullition lifyuide et, la chaleur latente de
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vaporisation, a la pressidh appliquée. Ces dernieres quantités n’étant dé&figiee pour un
changement de phaserldaT, et P<P., la modéle ne peut étre utilisé qu’'a la conditipre la
pression appliquée soit inférieure a la pressidigae du liquide. Dans le cas de I'hélium,
commeT=5,2K etP;=0,223MPa, le domaine de validité du modele estdxtessivement
réduit.

Il a été cependant montré (Qotba, 2005) goeR., qu'il est possible d’estimer I'énergie
Wep, par la méthode suivante. Si on trace les coorden@é T) du maximum de&y(T/T¢) pour
P>P. (Figure 4-16), on obtient des valeurs des maximgmsprolongent rigoureusement la
courbe de pression de vapeur saturante dans leim®swgpercritique (Figure 4-17).

160
120

80

P

C_(J/mol*K)

40

0,8 1,0 1,2 14 1,6 1,8 2,0

Figure 4-16 Evolution de la capacité calorifiqueC, en fonction de la température pour différentes
pressions dans I'hélium.
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Figure 4-17 Courbe de pression de vapeur saturantépour T<T.) et les points correspondants au
maximum de C, dans la région supercritique de I'hélium.
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Le maximum duC, représente une transition liee a un changemededsité du milieu
dans la région supercritique, transition qui pewé @ssimilée a un changement de phase
d’ordre supérieur dans le domaiReP.. On peut ensuite supposer que la courbe de pressio
de vapeur saturante et son prolongement dans leaidensupercritique représente les
conditions de I'équilibre local que la bulle vaeatidre lorsqu&=R,, (Figure 4-17)

Pour le domaine super critique (ol,=0), nous pouvons alors évaluer
* . * T': * , .
approximativemen¥V,, par I'expressionWe, = [C,(T)dT avecT, déduit de la courbe de la
To

Erreur ! Source du renvoi introuvable. pourP>P.. Une nouvelle évaluation du coefficient
K, appeléK., est ensuite effectuée en utilisant une équatiératdmodifiee du type Amagat,
qui conduit a I'expression suivante (Qotba, 2005) :

1/3

« :[R'I;ZA+PM/,0A

(AT

4-5
Avec M la masse molaire (4g/mol) gtla masse volumique (0,1785kg/mol) de I'hélium au
point A(T=2,17K). Z est le facteur de compressibilité donnépas1 - 2172,
b

Nous avons alors calculé (avecWe, si P<P. et W, si P>Py) et K. & l'aide de
'équation 4-5 en fonction d. On remarque que, les variations avecde K et K sont
semblables et qué; est toujours Iégerement inférieur& §Figure 4-18 (a)). Le rayoR,, de
la bulle est ensuite évalué avec les valeurK geiis deK. en fonction deP. Une différence
appréciable entre les rayons apparait uniqguemenpeassions inférieures a 1MPa (Figure
4-18(b)).
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Figure 4-18 (a)K et K. calculés en fonction de la pressioR et (b) rayon de la bulleR,, calculé avec les
valeurs respectives d& et K. en fonction deP/P,
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Dans les liquides faiblement visqueux, il a étédketpar de nombreux auteurs que le
rayon maximum de la bulle (appd®s pour le distinguer d&,) est relié a la durée de \d¢
du premier cycle expansion-implosion de la bulleifVFigure 4-11(a) par I'équation de
Rayleigh:

At= 18R ij’

4-6
Le rayonRy est alors déduit de la détermination expérimendalét (Figure 4-12 (a). En
remplacanR, dans I'équation 4-5 p&, donné par I'équation 4-2, on en déduit duepP>".
Ce résultat a été bien vérifié dans tous les liggigrécédemment étudiés (Kattan, et al., 1989;
Qotba, 2005). Dans I'hélium liquide, bien que lemiwe de points expérimentaux soit faible
et leur dispersion importante, on peut estimerlguariationAt(P) suit approximativement la
loi attendue Erreur ! Source du renvoi introuvable.).

1000 .

At(ns)
O

100 T T T T T T
1
PIP
o

Figure 4-19 Durée expérimentale du premier cycle dia bulle en fonction deP/P.. La droite représente la

variation en (P/Po)®".
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Figure 4-20 Rapport R/R,, en fonction de la pression pour LHe a 4,2K

Rn, déduit deAt, est ensuite comparé a,Ralculé d’apres I'énergie déposée. On
observe sur la Figure 4-20, ou nous avons tracépportR./R,, en fonction deP, que ce
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rapport qui vaut environ 1,5, diminue légéremeneca¥augmentation de la pression.
Rappelons que dans les autres liquides étudiésmeont est indépendant de et il est
toujours inférieur a 1 (~0,8-0,9). Ceci provient thit que toute I'énergie déposée est
supposeée chauffer le liquide alors qu’'une partieetée énergie est dissipée dans I'émission
d’'une onde de choc. Cette anomalie observée daélsuin peut provenir de plusieurs causes.
Tout d’abord, nous avons calculé I'énergie pargraéon de l'impulsion de courant qui ne
prend pas en compte le fort courant continu, I'gi@eest donc sous-estimée. Ensuite, la durée
de I'impulsion de courant n’est pas négligeableati¢Va durée de vie de la bulle, ceci peut
modifier sa dynamique. Enfin, le modele énergétidgeehangement de phase que nous avons
utilisé n’est peut-étre pas entierement extrapeladlhélium liquide ou le domaine liquide est
excessivement réduit (~1K). De nouvelles expériersmmt nécessaires pour confirmer puis
expliquer ces résultats.

4.2.5 Mobilité des porteurs de charge dans I'hélium lilgui

Comme nous l'avons indiqué dans l'introductiongénération des porteurs de charge
se produit dans le volume confiné prés de la pppde contre le reste de I'espace pointe/plan
est la région de leur transport. Comme nous avargnd au paragraphé.2.1 que le courant
moyen mesuré est toujours unipolaire, la mobildéé dorteurs pourra étre déduite de I'analyse
des caractéristiques courant moyen —tension.

Dans les liquides, les caractéristigues courant emoytension sont décrites par
I'équation 1-16. D’autre part, le champ moyen dingone de transport étant faible, de I'ordre
de V/d (~10kV/cm dans nos essais), la mobilité déduite arirbes/I (v), sera pratiquement
€gale a la mobilité extrapolée a champ nul. En,efehwarz et al (Schwarz, 1972)ont montré
gue la mobilité reste constante jusqu’a un chamguedques kV/cm dans I'hélium a 4,2K.

La mobilité des charges négatives et positivegaétidiée en fonction de la pression
appliquée sur I'’hélium liquide a 4,2K. Nous présastmaintenant les résultats obtenus

4.2.5.1 Mobilité de porteurs de charge négative

Il est connu que les porteurs de charge dans dfiméliquide ne sont pas simplement des
électrons libres ou des ions HeEn effet, un électron injecté dans I'hélium lideiest
thermalisé en quelques picosecondes en créantasmel@-bulle chargée dont le rayon varie
entre 10A et 17A selon la pression appliquée suligigide. Le porteur positif He en
revanche, forme une petite sphere d’hélium soédfiar le champ d’électrostriction ou
éventuellement forme un ion moléculaire du type; H

La mobilité électronique (0,02¢éiVs) mesurée dans I'hélium liquideT&4,2K est de 4
ordres de grandeur plus faible que la valeur peégér la théorie cinétique pour la méme
densitéN=2,2x10cm’,
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Pour la polarité négative, les courblggV), pour la région contrélée par la charge
d’espace {»Vs), sont montrées sur la Figure 4-21. Avec l'augratom de la pression, les
courbes courant moyen-tension sont déplacées esrsedisions plus élevées. Les courants
mesurées #=0,1MPa sont parfois instables, mais ce phénomepamit rapidement lorsque

la pression augmente.

0'0008 ] T T T T T T ]
T=4,2K ]
0,0007 ]
1 o o& ]
o $ & * -
0,0006 - 8 ﬁﬁ <><><> i ]
i &S o ﬁﬁﬁﬁ
1 [¢] # > .. ff‘ 4
o] & 1
)l o ﬁ $ ® )l
e 1 e (g 1
S 0,0005 - 8 ” o _
< g o <& & o 2O g
& & <><> < W& {
- 1 © ﬁ SR ]
0,00044 2 < AR O 0.05MPaH
] © Iy O ey 4 1MPa |]
o
1° & S . 2MPa |
0,0003 - & © & 4AMPa |
1 * 8MPa |]
® 10MPa |/
0'0002 T T T T T T
2 4 6 8 10 12 14 16
V(kV)

18

Figure 4-21 Caractéristiques courant moyen-tensioren fonction de la pression.T=4,2K, r,=2,5um et

d=6mm.

Ensuite, les courbegl,, (V) étant toujours des droites, nous avons calcul@ide de

I'équation 1-16, les valeurs des mobilités des porteurs négatifonction dé& (Figure 4-22).
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Figure 4-22 Mobilité de porteurs négatifs dansHe liquide & 4,2K en fonction deP pour les rayons de

pointe : r,=2,5um et 0,45am.

La mobilité est indépendante demais elle varie de fagon non-monotone en fonction
de la pression hydrostatique. Aux faibles pressigrid/iPa), la mobilité augmente aveég
puis lorsquéP>1MPa, la mobilité diminue avec I'augmentation degsion. Aux pressions les
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plus élevéesR>8MPa), la valeur de la mobilité semble atteindne waleur limite constante
~0,013cmV's™.

4.2.5.1.1Comparaison avec des mesures directes

La méthode directe de détermination des mobilitésiste a mesurer le temps de transit
de la charge entre deux électrodes planes et @asalen fonction de la tension et de la
distance entre les électrodes, la mobilité essaléduite directement de ces mesures. Meyer
(Meyer, et al., 1962) et Keshishev (Keshishev, let 2069) ont mesuré la mobilité des
électrons dans I'hélium liquide a 2,2K, 3,0K etk 2n fonction de la pression hydrostatique.
Les valeurs de mobilité gu’ils ont obtenues somhjgarées a nos résultats (Figure 4-23). On
remarque que nos valeurs sont identiques a ceflddayer mais plus élevées que celles de
Keshishev. Par contre, les variations observédsraion de la pression sont similaires.

0,035 [T
L v  Keshishev i
0030 [ o & O Nos resultat ]
' [ @ ® Meyer E
g P, ]
L o 8 ]
0025 o, @ 'OO@ E
. -VVV Dy oo
@ B 0o o ©O ]
= 0,020 fg V4 © ]
NE LO 060 4
5 9 v ]
~ i v O
= o015 | © .
C v o o)
i Vv ]
0,010 Av4 V4 .
0!005'....|....|....|....|....|....|....|....|....|....|....'
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

P (MPa)

Figure 4-23 Comparaison entre les mobilités négats mesurées par Meyer (Meyer, et al., 1962),
Keshishev(Keshishev, et al., 1969) et nos résultats
4.2.5.1.2Modele de la pseudo-bulle électronique

Cette variation de la mobilité aveca été expliqguée par la compétition entre I'efietal
pression sur le rayon de la pseudo-bulle et ceiuiaviscosité du liquide. Cette diminution
semble, au premier abord, étonnante ; on s’atténélree que le rayon de la pseudo-bulle
électronique diminue lorsquRaugmente et donc a une augmentation de la motaés, du
fait des propriétés de I'hélium, si le rayon debladle diminue aved, cette réduction est
compensée par une augmentation de la viscosité Rv&appelons que le modéle de la
pseudo-bulle a été présenté en détail dans letobdpi

Nous avons tracé sur la Figure 4-24 la mobilit@tiygie, calculée a I'aide du modéle de
la pseudo-bulle, ainsi que les points expérimentady2K de Meyer, Keshishev et les notres.
On remarque que la courbe théorique est situéemeltit au-dessous de tous les points
expérimentaux et que la valeur de pression powrelégla mobilité est maximale est située a
une pression nettement inférieure (0,1MPa au leetGMPa).
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Figure 4-24 Comparaison entre les valeurs expériméales et la mobilité déduite du modele de pseudo-
bulle & T=4,2K.

Il semble donc que le modele de la pseudo-bullsaiepas entierement satisfaisant.
Pour obtenir une meilleure prédiction des mobiligdess I'hélium, un modéle heuristique,
basé sur la notion de volume libre, a été dévelapp@boratoire par F. Aitken, nous allons le
décrire rapidement.

4.2.5.1.3Modele d’Aitken

Dans ce modéle, on considére que les particule®gkacent approximativement dans
'espace « libre » entre les atomes en mouvemenhespace est le volume libre du fluidg,V
(i.e. covolume). Il est déduit d’'une équation dtéta fluide de type Rext M)Vipr=KT,
équation genérale de Hirn) qui conduit a I'évalo@atiiu rayon du porteur de chafgg du fait
que Vinr=(4173)R,’, soit :

R =4 KT
" \4n(P,+N)
4-7
L’interprétation du termel correspond a une pression interne liee a des dorce
d’attraction.l est une fonction de la densité etldemais dans le cas des mobilités négatives,
cette pression est faible et elle ne dépend pretigut que de la température. Dans I'état
actuel du modeld] n’a pas encore été évalué théoriquement. Ausailiur du parametrid
a été ajustée de telle sorte que les courbes exgrdtales et théoriques coincident ; le modele
reste donc semi-empirique.

Le rayonR,, une fois calculé, est introduit dans I'équati@nMillikan-Cunningham qui
est I'adaptation de I'équation de Stokes pour dégseparticules, afin de pouvoir calculer la
mobilité. On obtient I'équation suivante :
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/I:L
af B
C

ou 77 est la viscosité du fluide € est une constante intrinseque au liquide :

Nous avons utilisé ce modele pour calculer la nit@biles porteurs de charge dans
'hélium liquide en fonction de la pression pourffélientes températures. A chaque
température (2,2K, 3K, et 4,2K), la variation thgoe est en bon accord avec la variation
observée expérimentalement en fonction de la mes&it, si on ajuste la constar@@ea une
température donnée (par exemple a 3K sur les poeddeyer), les valeurs expérimentales et
théoriques et leurs variations sont en tres bowrdcdNotons également que la position du
maximum est prédite (Figure 4-25).
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Figure 4-25 Comparaison entre les valeurs expériméailes de Meyer et les notres et la mobilité déduitgu
modele d’Aitken pour les températures de (a,b) 4,2K(c) 3K et (d) 2,2K.
4.2.5.2 Mobilité de la charge positive

Pour la polarité positive appliquée sur la poirde, rayon de courburg=2,5um, et
jusqu'a une tension de 8,3kWa0,1MPa, le courant n’est pas mesurable. De paiteihdre
la tension de claquage, nous n’avons pas augmant&nsion au-dela de cette valeur. En
conséquence, tous les résultats que nous allomsedéoncerneront des essais effectués avec
la pointe der,=0,451m avecd=6mm. Comme pour la polarité négative, dans laorégiu
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V»Vq, la courbe/1,(v) est une droite dont la pente et I'ordonnée adiag varient ave®

(Figure 4-26).
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Figure 4-26 Caractéristiques courant moyen—tensiopour différentes pressions. Polarité positivd=4,2K,
rp =0,45um etd=6mm.

La mobilité de porteurs positifs est ensuite dédude la valeur de la pente des

droites/1,(v). La variation de la mobilitg" en fonction deP est représentée sur la Figure

4-27).
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Figure 4-27 Mobilité des porteurs positifs dandHe aT=4,2K en fonction deP. re=0,45um etd=6mm.

En comparant le€rreur! Source du renvoi introuvable. et Erreur! Source du
renvoi introuvable., on observe que la mobilité positive est toujaupérieure a la mobilité
négative et qu’elle décroit de facon monotone daemmentation deéP. La variationu™(P)
est difféerente de celle observée pour la mobilégative qui présente un passage par un
maximum a une pression de 1MPa a 4,2K.

4.2.5.2.1Comparaison avec les mesures directes
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Des mesures de la mobilité positive, par la méthddetemps de transit, ont été
effectuées par Meyer (Meyer, et al., 1962) et Kash (Keshishev, et al.,, 1969). Sur la
Figure 4-28, nous avons rassemblé les résultatautesrs précédents ainsi que nos mesures.
On remarque que les courh€gP) présentent une allure similaire. Aux pressiBas,8MPa,
les valeurs de Meyer sont identiques a nos vakdors que celles de Keshishev sont toujours
inférieures. PouP>0,8MPa, nos valeurs sont toujours plus élevéescalles de Meyer et
Keshishev.
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Figure 4-28 Comparaison de nos résultats sur les milités positives avec ceux de Keshishev et Meyer.

Un modéle théorique a bien été proposé par Atkired. 2our décrire les variations de
i (P) mais faute de précisions sur les paramétresvenant dans ce modéle, nous n'avons
pas pu l'utiliser. Par contre, en utilisant I'apgine d’Aitken, modifiée avec libre parcours
moyen, nous pouvons décrire de facon trés satisfaada courbg’(P) a 4,2K (Figure 4-29).
Remarquons que dans le cas des ions lddorce d’attraction ion/atome est importante.
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Figure 4-29 Comparaison entre les valeurs expérimesles de Meyer et les nétres et la mobilité positev
déduite du modele d’Aitken pour les températures déa,b) 4,2K, (c) 3K et (d) 2,2K.

4.3 Influence de la température

Nous avons étudié I'effet du passage de I'étatidigua un fluide supercritique sur les
phénomeénes précédemment décrits pour I'héliumded 4,2K. Nous avons effectué des
essais a 7K et 10K, températures supérieuresedmpérature critique de I'héliunT£5,2K).
Nous allons présenter les résultats obtenus.

4.3.1 Seuil de tension

Comme pour les essais a 4,2K, le courant est masuigpartir d’'une tension seMl et,
lorsqu’on diminue la tension, le courant devierdérectable a une tension d’extinctigg.
La différence YsVey) est importante et de I'ordre de 1kV (Figure 4:303s valeurs d&/s
sont tres dispersées et il est donc difficile dhgser I'influence de la pression sur ces valeurs
avec certitude. En effet, dans un fluide, la dénaitigmente ave et, en conséquence, le
seuil de décharge couronne devrait augmenter av@cession. Rappelons que dans le cas
d’'un liquide, la densité évolue trées peu avec kesgion, etVs est donc indépendant de
comme nous l'avons toujours observe. Dans I'hélisomme attendu, les points a 4,2K (=
hélium liquide) ne varient pas de facon appréciaviec la pression, et les points a 10K (=
fluide supercritique), montrent 'augmentation af®dar contre, les points a 7K ne montrent
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pas cette tendance. Les valeurs\danesurées a 4,2K, 7K et 10K, sont rassembléesasur |
Figure 4-31.
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Figure 4-30 Tensions seuil¥; et Ve, en fonction deP pour (a) T=7K et (b)T=10K.
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Figure 4-31 Tensions seuils Men fonction deP pour T=4,2, 7 et 10K en polarité négative de la pointe ag
r,=0,45um.

La détermination précise d& en fonction dé?, dans le fluide supercritique, devra étre
effectuée pour vérifier sans ambiguité l'influerde la densité sur le seuil d’apparition du
régime de décharge couronne.

4.3.2 Mobilité

Pour T=7 et 10K, on mesure un courant trés faible (quedqli0t?A) & partir d’une
valeur seuil de la tension et ensuite une tramsltimenant a 18-10’A comme nous I'avons
déja observeé a 4,2K. (Figure 4-32)
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Figure 4-32 Caractéristique courant moyen —tensiorpour la polarité négative de la pointe aT=10K.
r,=0,45um etP=0,87MPa.

La Figure 4-33 montre que, comme pour les essais HHe, les courbegi (v) sont
des droites pou¥»Vs. Nous en avons déduit la mobilité des porteurshdgge négative et

positive pour les températures de 7 et 10K et plesrpressions allant de 0,1 a 3,5MPa (soit
des densités variant de’4@ 1G%cm®).
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Figure 4-33 Courbesw-'ﬁ en fonction de la tensiorV pour T=10k, 7K, 6K, et, 4,2K aP=0,5MPa.

Pour une pression donnée, la mobilité varie trés eetre 4,2 et 59K puis plus
rapidement poui>6,6K (Figure 4-34(a) pour les charges négativeshn trace la variation
de la mobilité en fonction de la densKg pour une pression donnée, on observe, comme
attendu, que la mobilité décroit lorsque la dersitgmente (Figure 4-34(b)) pour les charges
négatives).
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Figure 4-34 Mobilité des charges négativeg en fonction de : (a) la température et, (b) la desité, pour
une pression donnée de 0,4MPa aveg0,45um etd=6mm.

Sur la Erreur! Source du renvoi introuvable., nous avons tracé la mobilité des
charges négatives en fonction de la densité etad@réssion pour trois températures
différentesT=6, 7 et 10K. On remarque que la variation de l&itité 1/ avecN comporte
deux régions : une pott>5x10*'cm?® ou la diminution dev avec 'augmentation di est
faible (un facteur d’environ 3 quamdvarie de %10%cm™ & 2,%10%cm®) et, une autre pour
N<5x107cm®, ol une trés forte augmentation gie est observée lorsqul décroit (i
augmente de 3 décades lors§ueasse dexsL0?'cm® & 2107 cm™).
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Figure 4-35 Mobilité des charges négatived en fonction de : (a) la densité et, (b) la pressio pour les
températures de 6K, 7K et 10K.

Sur la Figure 4-35, nous avons comparé les mabihitggatives mesurées dans LHe a
4,2K et dans le fluide supercritique a 7K et 10&gien fonction de la densité. Nous pouvons
observer que, dans I'hélium liquide a 4,2K, la aaon de mobilité avec la densité est
relativement faible (dans ce c&$gest fixée par la valeur de la pression hydrostadieet que
les points correspondant au fluide supercritiqud gans le prolongement des points obtenus
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dans le liquide tant que>5x10*"cm®. Comme indiqué précédemment, lorstis®x10%cm?

la mobilité augmente tres rapidement avec la ditionudeN.
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Figure 4-36 Mobilité d’électron p en fonction deN & T=10K, 7K et 4,2K.
Pour les densités faibles\<210Fcm®, les électrons sont libres et la mobilité

(~100cnf/Vs) est déterminée par la théorie cinétique. Ratre, pour les densités élevées,

N>5x107cm®, les interactions électron/atomes deviennent g@smndt la mobilité

(~0,02cni/Vs) correspond & celle d’'une pseudo-bulle élearom que ce soit pour le liquide

ou pour le fluide supercritique.

hY

Nous avons ensuite comparé notre variationidl) aux faibles densités, a celle
publiée par Jahnke (Jahnke, et al., 1975) a deséetures de mesures comparables (Figure
4-36). On observe que, pour une température domodeyaleurs sont en général plus élevées
gue celles de Jahnke mais que les variationg deecN sont similaires.
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Figure 4-37u en fonction deN dans une région de faible densité.
On peut ainsi estimer gu'il existe une densitéaui N, pour laquelle I'électron passe
d’une transition d’un état libre a un état localisés points tracés sur la Figure 4-37 présente
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la dépendance en température de cette densitqueritie transition, qui est de l'ordre de
10%cm®, en comparaison avec les résultats de Harrisorrida, et al., 1973). Cette
variation suit une loN 7>,
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Figure 4-38 Densité critique de transition -état loalisé/état libre- en fonction de la température. & droite
en trait plein correspond a la loiN, O0T%*
Dans le domaine de transition, entre I'état libriaible densité et I'état localisé a forte
densité, les états libre et localisé coexistenkaemobilité est alors décrite par I'équation
suivante.

— luli r]Ii + luloc r]Ioc (N )
N)=
IU( ) r]Ii + nloc(N)

4-9
Ou n; et noc(N,T) est la densité d’électron qui se trouve danst’bre et localisé. Tous les
électrons se trouvent dans I'état localisé lordgu®x10*'cm® AT=7K etP=0,5MPa.

Il est possible de calculer le rayon de la bullec&bnique a partir de I'équation de
Stokes modifiée (pour tenir compte du fait quedgon de la pseudo-bulle est proche de la
distance moyenne entre les atomes) soit :

- e 3 °)
/U(P)_4nRe(p),](P)[1 2NRe(7IZ7)\/§MkT]

4-10

L’équation 4-10 permet de calculer le rayon de la pseudo-tRilen fonction de la
pression appliquée sur le liquide. Les valeursutéés pouiT=4,2K etT=7K sont présentées
sur la Figure 4-39. Aux pressions élevées, lesnayalculés pour le fluide supercritique et
pour le liquide sont tres proches et ils devienpeatiquement indépendants e
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Notons que les mémes variations Rg€P) sont obtenues en utilisant le modele de
Aitken mais avec des valeurs Bgplus faibles pour une pression donnée.

°
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Figure 4-39 Rayon calculé de la pseudo-bulle éleotnique dans le liquide T=4,2K) et dans le fluide
supercritique (T=7K).

Dans le fluide supercritique, pot<5x10*cm’, le rayon calculé de la pseudo-bulle

croit trés rapidement avec la diminution de pressieci indique que la mobilité mesurée est
un mélange de I'électron localisé et libre. La siian entre les deux états a lieu quand la

longueur d’onde de I'électrofp —__h _devient comparable avec le libre parcours moyen. On

A2mT
peut alors écrire un nombre sans dimension afistid'er cette transition (Atrazhev 1984):

¢ = %aN’®

4-11
Ou a=6,4x10°cm est la longueur de diffusion de I'électron l@&Binteraction entre I'électron
et 'atome hélium¢ correspond a un parametre de localisation decti@a. Une courbe de la
mobilité en fonction dé est tracée sur la Figure 4-40a7K etT=10K. La transition électron
libre/électron localisé apparait clairement sufigure 4-40 pouf~0,5.
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Figure 4-40 Mobilité de I'électron en fonction deC.

Les résultats obtenus par les autres auteurs (Levial., 1967; Harrison, et al., 1973;
Schwarz, 1980; Jahnke, et al., 1975)pour des tahpés allant de 4,2K a 20,3K, indique que
la valeur du parametré pour laguelle la transition état libre/état loséliest observée, est
d’environ 0,5 quelles que soient la températuta ptession.

4.3.3 Reégime d’impulsions de courant

Nous avons analysé si, dans le fluide supercritigneobserve comme dans le liquide
un régime d’'impulsions de courant.

PourT=7K, nous avons effectué des essais avec les pnsssilivante?=0,12, 0,27 et
0,6MPa. Des impulsions de courant sont effectivardétectées mais dans un petit domaine
de tension. Par contre, po®<0,12MPa, aucune impulsion n'a été détectée. Lémeg
d’'impulsions de courant est donc une fonction daréssion et de la tension appliquée.

Le seuil de tension, pour l'apparition du régimémgulsion de courant a=7K est
pratiquement identique a celui observé=a,2K, par contre, la tension d’extinction est plus
faible qu'aT=4,2K.

Nous n’avons pas poursuivi plus loin I'analyse megulsions de courant.
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4.4 Conclusion
Nous pouvons résumer les principaux résultats déapitre par :

Pour la polarité négative de la pointe dans I'mélliquide a 4,2K.

» Le seuil V5 d’'apparition du courant correspond a un champl deusur la pointe
d’environ 3-4MV/cm qui est indépendant du rayon ldepointe et de la pression
hydrostatique appliquée sur le liquide. Rappelams lgs expériences concernent les
conditions suivantes,<5um etP<10MPa ;

¥ La mobilité est une fonction de la pression. Siaogmente la température au-dessus
de la température critique (5,2K) de I'hélium, ikiste une densité critique,
N~3x10"cm®, pour laquelle une transition électron localisgzébn libre intervient et
ou la mobilité croit de plusieurs ordres de gramsleu

» Un régime d’'impulsions de courant est observé dansertain domaine de tension
appliguée sur la pointe. Chaque impulsion de cduratuit la formation d’'une bulle
de vapeur transitoire dont la durée de vie dépenitedergie électrique de la décharge
et de la pression appliquée sur le liquide.

Pour la polarité positive de la pointe dans I'hdliliquide a 4,2K.

» Le seuil Vs d’'apparition du courant correspond a un champl deusur la pointe
d’environ 15MV/cm, seuil qui est de nouveau indé@ert du rayon de la pointe et de la
pression hydrostatique appliquée sur le liquide.

» La mobilité est une fonction monotone décroissantr la pression. L'augmentation
de pression entraine l'augmentation de la dengit@uerayon du porteur positif et en
conséqguence la mobilité diminue.
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Chapitre 5 Reésultats expérimentaux de la
spectroscopie d’émission
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5.1 Introduction

Ce chapitre a pour objet la présentation spectpigae de la lumiére émise par une
décharge couronne dandHe gazeux et liquide. Le but de cette étude esbtdior des
renseignements complémentaires sur les mécanismesnneu dans une décharge couronne
en milieu tres dense. Nous commencerons ce chapiireune description générale des
spectres d’émissions obtenues et plus particuliénérde I'élargissement et du déplacement
des raies atomiques et des bandes moléculairess Rmuntrerons également l'influence
importante de la densité du milieu sur ces phénesién

5.2 Considérations générales

La décharge couronne dandHe gazeux ou liquide s’accompagne de la formation
d’'une zone d’émission de lumiére prés de la paiptiecorrespond a la zone d’ionisation et
d’excitations des atomes ou molécules (Figure SJhe lumiere de coloratiomuge est
observée dans cette zone d’excitation pdite’liquide et le gaz dense de 7 & 10K. Par contre,
aT=300K, la lumiére émise montre une couleur blarathbord et bleu au centre de la zone.

L’analyse spectrale de la lumiére émise met eneénid des raies atomiques et des
bandes moléculaires. Ceci est observé aussi bienldee gazeux que danéHe liquide.

Zone d’ionisation

Hélium liquide
T=4,2K

Figure 5-1 Photographie de la décharge produite auoisinage de la pointe par une décharge couronne
négative dans I*He liquide

Nos expériences sont effectuées pour 3 températliffésentes en faisant varier la
pression (Tableau 5-1). La densité du milieu vdoec de fagon trés importante (du gaz au
liquide). D’aprés la définition sur fluide supetayue dans les conditior’®> P.=0,22MPa et
T>T=5,2K. Dans'He, commeP=0,22MPa efl=5,2K, on voit que pouT=6K et 300K, le
domaine supercritique existe gBe0,22MPa et pouf=300K.
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Tableau 5-1 Domaine d'étude

T(K) P(MPa) Phase

300 0,1-4,0 Gaz ou supercritique
6-7 0,1-0,6 Vapeur et supercritique
4,2 0,1-10,1 Liquide

Un nombre de raies atomiques plus important esergbsdans le gaz a 300K par
rapport au liquide et au gaz supercritique (Bomifatal., 2006; Li, et al., 2007). Toutes les
raies et les bandes identifiées a ces 3 différaatapératures sont présentées dans les Tableau
5-2 et Tableau 5-3.

Tableau 5-2 Raies dHe observées et identifiées =300K, 6K, 4,2K.

Niveau Niveau _ _ _

A (nm) supérieur  inférieur T=4,2K T=6K T=300K
388,86 3p°P 2s°S 389,15 388,7
396,47 4p'P 2s 'S 396,73

447,15 4d°D 2p °P 447,36 446,98
471,31 3s°’s 2p°P 471 471,12 470,91
492,19 4d 'D 2p'P 490,6 492,3 492,11
501,57 3p'P 2s's 501,52 501,53 500,8
504,77 4s's 2p'P 504,64 503,98
587,56 3d°D 2p °P 587,46 586,38 587,35
667,82 3d'D 2p'P 667,9 667,41
706,52 3s°’s 2p °P 706,27 706,33 706,4
728,13 3s's 2p'P 727,72 728 728,024
1083,02 2p °P 2s°S 1082,3 1082,76 1082,8
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Tableau 5-3 Bandes moléculaires &He, observées &=300K, 6K, 4,2K.

A (nm) smi)\g?elfjr irl:‘ié\z/r(ia;ljjr T=42K T=6K T=300K

462,24 I, B'M, 462,2 462,65

464,95 e’y a’z,’ 464,95 464,92 465,11

513,47 E'N Az’ 513,49 513,6

573,49 °A(v=0) b°My(v=0) 57375 572,72 573,06
575 A, (v=1)  b’My(v=1) 57498 574,98 575,2
577 A, (v=2)  b’My(v=2) 576,96 576,96

588,7 fry b°My 587,46 587,03

595,9 5, b°M, 595,45 596,6 595,9

609,6 i, I+ 610,37 610,29

612,89 i’z c®T+, 612,79

621,98 F'M,'(R) BN, 621,91 621,33

626,6 FiMy(v=1)  B'My(v=1) 626,16

631,43 F'z, B'M, 631,64 631

639,6 s, bMg 639,66 639,7 639,92

659,55 D'z, B'M, 658,93 659,19 659,04

913,61 C'Zg+ A's 914,19 9135 912,02

918,3 cx* ax 918,987 917,06 ?

920,3 oA Ty 919,75 920,3

1052,3 s, ¢z RS 1045(P)

Nous allons maintenant présenter les spectresldamsfférents domaines de longueurs

d’onde pour les 3 températures : aucune émissicurable n'a été mise en évidence pdar

380nm et notre systéme optique n’est plus assesbdempourd>1100nm. Les déplacements
et les élargissements des raies atomiques sersunite déduits de nos mesures.

5.2.1 Emission de 380nm a 540nm
Les spectres sont montrés dans Kgure 5-2 a Figure 5-4 pour les différentes
températures avec les 2 réseaux a 1200tr/mm. Hséten enregistrés sans correction en
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intensité de la réponse spectrale. La plupart dexlds observées ont été identifiees en
comparant nos spectres avec ceux obtenues a l&natme ambiante par Ginter (Ginter,

1965). Les raies atomiques et les bandes qui ordtrguidentifiées sont indiquées sur les
figures.

Les Figure 5-2, Figure 5-3 et Figure 5-4, montrded exemples de spectres observés
dans le liquide et le gaz dans le domaine de 40@nsd40nm. Pour 6K et 4,2K, dans ce
domaine, on observe peu de raies, alors qu'a 30parait de nombreuses raies qui ne
peuvent pas étre identifiées ou qui appartiennesésaimpuretés comme €2 positif de
I'azote et des raies de I'hydrogéeng (856nm) et H(486nm).
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Figure 5-2 Spectre de la lumiére émise dansie liquide. P=0,1MPa etT=4,2K.
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Figure 5-3 Spectre de la lumiére émise dan$He supercritique. P=0,1MPa etT=6K.

20004 P=0,1MPa .

1500 —
-~
2
$
=" 1000 - -
2 o
3] )
= ¥ o
£ a g
& Elrs
500 ‘ E @ En AT, 0-0) ]
e
\ =
‘L/‘ ‘ l 1
0 o W00 W R i

400 420 440 460 480 500 520 540
A(nm)

Figure 5-4 Spectre de la lumiére émise dansie gazeuxP=0,1MPa etT=300K.
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5.2.2 Emission de 560nm a 740nm
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Figure 5-6Spectre de la lumiére émise dans'He supercritique. P=0,1MPa etT=6K.
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Figure 5-7 Spectre de la lumiére émise dansie gazeuxP=0,1MPa etT=300K
A 6K, de nombreuses raies restent non identifiE@gife 5-6). En particulier, au voisinage de
deux ensembles de raies prés de 840nm et de 95@emification des raies est difficile et
certains auteurs les ont désignés comme des bamolésulaires avec une vibration élevée
d3Z+u-c3Z+g (v'=4-v"=4) pour la longueur d’'onde entre 930nm et 960nwké&ryk, et al.,
1995). On peut seulement identifier les bandes cotdéres de &*, - A's", et &2y -
a’s*,(v'=0-v"=0). Pour les vibrations élevées de ces bandes, lomgueurs d'onde ne

correspondent pas aux valeurs de Tokaryk.
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Figure 5-8 Spectre de la lumiére émise dans'He supercritique pour A entre 815nm et 990nmP=0,1MPa
et T=6K.

Ensuite, nous allons étudier l'influence de la témapure, de la polarité, et de la
pression sur les spectres d’émission. Sur le tapleaus montrons les conditions électriques
dans la puissance dissipée moyenne déposée daéshiarge.
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Tableau 5-4 Condition électrique pour observer lespectres d’émission

T(K) P(MPa) Négative (mW) Positive (mW)
4,2 0,7-1 0,6
6 <0,2 10-40
0,52
6 20,2 1-3
300 1-3 20-100

A 4,2K quelque soit la pression d'essai et a 6KrpBa0,2MPa, les spectres sont
obtenus pour un courant de I'ordre de 0,1 @A,5e qui correspond a une puissance dissipée
moyenne d’environ 0,5 a 3 mW.

A 300K, le courant est plus élevé et les spectoes gbtenus pour des courants variant
de 20 a 5pA et donc une puissance d’environ de 20 a 100mWastiia pression appliquée.

Rappelons que les spectres observés pour une t@mgeet une pression données, ne
dépendent pas de la puissance imposée. La digtribdés raies et des bandes moléculaires
est la méme, bien que leur amplitude augmente lavemurant.

5.3 Influence de la température

Suivant les 3 températures, les spectres obseonesras différents. Dans les Figure 5-9
a Figure 5-11 nous donnons des exemples ou cestharaes moléculaires sont observées en
phase liquide &=4,2K avec le niveau de vibration (0-0) (Figure)5#9apparaissent dans le
gaz aT=6K que avec des niveaux vibrationnels et rotagtmpleves et, de plus, certaines des
ces bandes ne sont plus observées a 300K (Figl®eebFigure 5-11).
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Figure 5-9 Bande &1, —a’Z", (464,9nm) et bande B,
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Figure 5-10 Raies rotationnelles des bandes moléauks 1‘3Au—b3l'|g (0-0), (1-1) et (2-2) a=4,2, 6 et 300K
pour P=0,1MPa.
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Figure 5-11 La bande moléculaire (0-0) de’E", --a’Z", et C'Z", ~A'T", de He a T=4,2, 6K et 300K pour
P=0,1MPa.

Nous donnons 2 exemples pour une pressie@,1MPa, pour une raie atomique dans la
Figure 5-12 et une bande moléculaire dans la Figtk8. Il est évident que le déplacement et
la forme d'une raie atomique et d’'une bande mobkicell dépendent fortement de la
températurel. Par exemple, l'intensité des branches P et Rréstdifférentes suivant la
température. De plus dans la Figure 5-12(b) laaa@é7 nm n’apparait pas a 4,2K et a 300K,
nous observons la raie de I'hydrogeng #656nm.
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Figure 5-12 Enregistrement du profil expérimental &s raies atomiques 706nm et 728nm RB=0,1MPa,
pour différentes températuresT=300, 4,2 et 6K.
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Figure 5-13 Enregistrement du profil expérimental & la bande moléculaire a 639nm et de la raie
atomique a 667,8nm &#=0,1MPa, pour différentes températuresT=300, 4,2 et 6K.

5.4 Influence de la polarité

Nous avons aussi effectué des expériences avepalaeté positive sur la pointe. Sur
la Figure 5-14, la bande moléculaire a 640nm dareas liquide 8=4,2K est tracée dans le
cas d'une pointe positive puis d’'une pointe né@gati®ans l'aile rouge, l'intensité de la
branche P de rotation est plus élevée que celkamité négative.
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Figure 5-14 Comparaison des spectres d(=ff21*u_.b3l'|g (640nm) aT=4,2K etP=0,1MPa pour une décharge
négative et positive.

En polarité positive, sur les raies a 706nm et #E8mous observons un satellite dans
I'aile rouge. (Figure 5-15).
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Figure 5-15 Comparaison des raies a 706nm et 728rnT=4,2K et P=0,1MPa pour une décharge négative
et positive.

5.5 Effet de la pression

5.5.1 Etude a T=4,2K et 6K

En augmentant la pression dans la cellule, les raiemiques deviennent de plus en
plus larges, et un déplacement vers le bleu esesvwbservé (Figure 5-16). D’autre part, les
raies disparaissent progressivement avec I'augriemtde la pression. La raie*8s2pP a
706nm peut étre observée jusqu'a 3,5MPa, la rA® I8P & 728,13nm jusqu’a 0,655MPa, la
bande moleculaire 3+ - B'My jusqu'a 0,6MPa, et enfin la bande molecuai®,t- b’y
jusqu'a 2,5MPa. Les autres raies disparaissens di@ssions plus faibles et certaines raies ne
sont détectables quB=0,1MPa. La raie de 3p -2SS & 1083nm est observée seulement &
pression faible pour la phase supercritique a 6poet le liquide a 4,2K.
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Pour les bandes moléculaires, la variation en fonae la pression n’est pas simple, la
structure rotationnelle va disparaitre en augmemdgoression.
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Figure 5-16 Enregistrement du profil expérimental & la bande moléculaire a 639nm et de la raie
atomique a 706nm ar=4,2K, pour différentes pressions$>.

En polarité positive, la forme de la raie variesa#n fonction de la pression comme en

polarité négative. La raie devient de plus en parge et nous avons aussi observé un
déplacement en fonction de la pression (Figure)s-17
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Figure 5-17 Profil de la raie 706nm pour 2 pressits différentesP en polarité positive.
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Figure 5-18 Enregistrement du profil expérimental @&s bandes moléculaires a 639nm, et 660nm et, de la
raie atomique a 706nm ar=6K, pour différentes pressionsP.

A 6K, laraie a 706nm a une legere dissymetrid'aile bleue (Figure 5-18).

5.5.2 Etude a T=300K

Pour les raies d=706nm et 728nm, quand la pression augmente, les daviennent
asymeétriques sur l'aile bleu et des nouvelles rams observées pour les deux polarités :
696,5; 715,4 nm et 738 nm (Figure 5-20). On péseover qu’en polarité positive, I'effet de
la pression est beaucoup plus marqué qu'en pdlaégative, et plusieurs bandes ou raies
apparaissent qui n'ont pas pu étre identifiées pmstant (Figure 5-21).
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Figure 5-19 Effet de la pression sur (a}=639nm et (b)A=659nmP=0,1, 0,72 et 1,56MPa.

124



Résultats expérimentaux de la spectroscopie d'éniss

e A S S S O A S e e —
T=300K 3s's-2p'P b
Lo . 1.0+ | (728nm) -
0,8 4 0,8 ‘ i
= —— P=0,1MPa ; |
2 P=0,8MPa |
< ~ —— P=1,56MPa
2 06 2 06| —— P=2,6MPa 4
2 <
£ >
E £
c
0,4 i o 0,4
£
0,2 i 0,2
0,0 Eeeen el ; ey 0,0 = T
690 695 700 705 710 715 720 715 720 725 730
A (nm)

A (nm)

Figure 5-20 Effet de la pression sur (a) 3=706nm aP=0,1, 1,4 et 2,3MPa ; (b=728nm aP=0,1, 0,8, 1,56
et 2,6MPa aT=300K en polarité négative.
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Figure 5-21 Effet de la pression poud=706nmP=0,1, 0,9, 1,56 et 2,3MPa en polarité positive.

5.5.3 Déplacement des raies atomiques
Pour la mesure du déplacement, nous n'avons pdairgudes mesures relatives par

rapport a la méme raie avec une lampe basse pnefbiéium (nous n’avions pas de lampe a
'époque des mesures), c’est pourquoi une inceitsur nos valeurs de déplacement de +/-

0,1nm doit étre considérée.

Nous avons enregistré les déplacements des raiesetion de la pression pour le cas
du gaz et du liquide. Dans nos conditions expériaies, le déplacement en fonction de la
pression pour les 3 températures étudiées estutcujers le bleu. C'est un déplacement
négatif Ay <0) par rapport a une longueur d’onde de référenceespondant a la pression
de vapeur saturant®£0,1MPa pouiT=300K).

Nous montrons nos résultats de déplacement enidond¢ la pression pour deux raies

dans laFigure 5-22 a 4,2K et Figure 5-23 a 6K et 300K.
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Figure 5-22 Déplacement en fonction de la pressi@nT=4,2K, pour (a)706,5nm et (b) 728nm.

Un déplacement a été observé pour les raies a 7@n28nm, mais pour les raies

3d’D-2p°P (587nm), 3tD-2p'P (667,8nm) et 2-28S (1083nm),

on observe

déplacement mais seulement un élargissement.
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Figure 5-23 Déplacement en fonction de la pressiga) T=6K, (b) T=300K pour A=706 et 728nm.

3,0

Pour une température donnée, le déplacement augraeaetP (Figure 5-22 et Figure

5-23).

Dans I"He gazeux dense et froid &6K, il semble exister une corrélation entre le
déplacement et la pression appliguée dans le gathedreusement, nous n’avons pas
effectué suffisamment de mesures en faisant virigression pour quantifier précisément ce
résultat. Pour l'instant, nous pouvons seulemdirinedr que la variation du déplacement en
fonction de la pression est linéaire jusgB%0,6 MPa.

Nous avons tracé la variation des déplacement®mtibn de la densitBl du milieu
pour T=4,2, 6 et 300K pour les raies a 706nm et 728nrgufEi 5-24). Ce qui n’est pas
forcément correct puisque la densité qui doit étnesidérée est la densité réelle dans la zone
d’ionisationN, mais qui est inconnue pour le moment.
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Figure 5-24 Déplacement en fonction dN pour différentes températures dA= 706,5nm et 728nm.
Si la pointe est en polarité positive, on obsermedéplacement semblable a celui
observé en polarité négative (Figure 5-25).
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Figure 5-25 Déplacement en fonction dB pour la polarité positive et négative 81=706,5nm etT=4,2K.

5.5.4 Elargissement des raies atomiques

Pour remonter a la contribution de I'effet d0 apl@ssion seule sur I'élargissement
d'une raie, il faut déconvoluer le profil expérint@n par la fonction d'appareil. Par
simplification, on utilise la formule classique wamte d’ou on en deéduit la valeur de
I'élargissement d aux collisions :

ins

AA

exp

2
IVEVYI Y

5-1
Dans notre ca®\ins=0,1nm.
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A patrtir de I'équation5-1 et en considérant un profil Lorenztien poufféede pression,
les élargissements des raies atomiques a 667,&@nnvet 728nm, en fonction de la pression,
pourT=4,2, 6 et 300K sont tracés dans les Figure 5-Fbgetre 5-27.

Pour 300K, les profils enregistrés sont dissymaagce qui peut introduire une erreur
sur les élargissements pour les pressions éleveées.
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Figure 5-26 Elargissement en fonction de la pressiolr=4,2K, pour (a) 706,5 et (b) 728nm.
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Figure 5-27 Elargissement en fonction de la pressigour A=667,8nm, 706,5nm et 728nm a (6K et (b)
T=300K.

pourT=4,2, 6 et 300K pour les raies a 706nm et 728nrs takigure 5-28.
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Figure 5-28 Elargissement en fonction dbl pour différentes températures aA=706,5nm et 728nm.

A T=4,2K, nous n’avons jamais pu observer la raie @nf6quelque soit la pression, et
pourT=6 et 300K, nous n’avons pas pu détecter de dépkate nous avons donc uniqguement
tracé I'élargissement en fonction de la pres§i¢Rrigure 5-27) et la densité (Figure 5-29).

AN(NmM)

3d'D-2p'P (667nm)

0,1
0,1
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10

N (10°%cm™®)

|
100

Figure 5-29 Elargissement de la raie 3®-2p'P & T=6 et 300K en fonction deN, aprés soustraction de la

largeur instrumentale.

5.5.5 Déplacements des bandes moléculaires
Dans cette section, on présente le déplacemenbaledes moléculaires321lf-b3l'lg

(639nm) et Dx,"-B'My (659nm) en variant la pression pour les trois &mfures étudiées

(Figure 5-30 et Figure 5-31).

A 4,2K, la bande triplet a 639nm peut étre obsg@ug§u'a 2,5MPa, par contre la bande
singulet a 659nm n’est observable que jusqu’a 0f6&M

Pour 300K, la bande a 659nm apparait jusqu'a 2MPa.
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Figure 5-30 Déplacement de &+ - b’y et D'Z,+ - B, en fonction deP a T=4,2K.
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5.6 Conclusion
Pour les raies atomiques ou pour les bandes maléesil les états singulets

disparaissent a une pression plus faible que &s #iplets. Nous résumons les pressions de
« disparition » dans le Tableau 5-5. A 6K, comngedgpériences ont été effectuées jusqu'a
seulement 0,6MPa, nous avons uniquement obserdisparition de la raie a 667nm a
P=0,6MPa.

Tableau 5-5 Pression(en MPa) de disparition pour €férentes raies ar=4,2 et 300K.

T(K)
A(m 4,2 300
706,5 3,5 3,5
728 0,65 2,2
639 2,3 2,3
659 0,65 2,2
667,8 0,1
913,5 0,2 >2,0
918,3 0,2
1082,7 0,1 2,2

Un résumé des résultats observés pour ces élargase et déplacements en fonction
de P et T en considérant une variation linéaire est préseatés les Tableau 5-6 et on
remarque d’apres le Tableau 5-6 que seul les etides bandes dont l'etat initial est

spherique (s €X) ont un deplacement detectable.(Tableau 5-7)

Pour I'élargissement, le coefficient le plus éleagt toujours obtenu poudr=6K (par
exemple 6,43 nm/MPa pour la raie a 728nm). LeswalaT=300K sont les plus faibles, d’'un
facteur 4 a 20 suivant les raies.
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Tableau 5-6 Variation du déplacement ave® et P en nm/MPa

T(K)

4,2 6,0 300
A(nm)

706,5 2,35 1,63 0,1
728 2,72 2,28 0,29
639 2,62 15 0,20
659 2,12 2,39 0,16

9135 0,19

587,5
667

Pas de déplacement détectable

1083

On remarque d’aprés le Tableau 5-6 que seulsiles eales bandes dont I'état initial est
sphérique (s ot) ont un déplacement détectable.

Tableau 5-7 Variation de I'élargissement en nm/MPaour différentes températures.

T(K)
4,2 6,0 300
A(nm)
706 2,56 3,48 0,73
728 3,52 6,43 1,61
667 5,38 0,63

Dans le chapitre suivant, nous présenterons ugeastion sur notre étude spectroscopique.
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Chapitre 6  Discussion des résultats
spectroscopiques
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6.1 Introduction

Nous avons vu précédemment (c.f. chap 2) que ketdd spectre optique est un
remarquable outil de diagnostic de la décharge,plt permettre d’obtenir un grand nombre
d’'informations comme la densité ou la températurenilieu émissif, c’est pourquoi dans ce
chapitre, nous analysons des spectres obtenud’délism liquide et gazeux. D’abord, nous
analyserons le déplacement et I'élargissement @ies en fonction de la pression, pour les
différentes températures étudiees, et enfin leddmmmoléculaires seront simulées pour
obtenir des informations comme la température imtaelle dans la zone d’ionisation autour
de la pointe.

Dans nos expériences, nous avons montré que la dmm@sation occupe une faible
partie de la distance pointe-plan, la zone d’idimsaest donc trés localisée (voir chapitre 4).
Nous considérerons par la suite que la pressios tkarzone d'ionisation est égale a la
pressionP du gaz (essais dans le gaz) ou a la pression $tadigue appliquée sur le liquide
(essais dans le liquide).

Dans les sections suivantes, nous ferons ausscam@araison entre nos résultats et
d’autres résultats déja publiés.

6.2 Raies atomiques

Dans ce paragraphe, nous n’analysons que lesa&&snm, 706nm, et 728nm. (Figure
6-1) Le principal intérét de ce choix est lié ail e ces raies sont suffisamment intenses,
gu’elles apparaissent sur un grand domaine deipress, qu’elles ont été étudiées par de
nombreux auteurs. Les transitions de ces raia®gednt dans le domaine d’énergie 20-23eV.

24

»sk 3d'D

1, 3,
3s’S 35S 3dD
728n
667nm 706nm 587.6nm
_— 1
2pP 2p°P
1083nm
2s°s

58.4nm

N
N
T

Energie(eV)
[

N
=
T

20

196

1,

1s'S

OL aE—

Figure 6-1 Diagramme des niveaux d’énergie des ra®bservées (en bleu).
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Raie a 706,5nm

Cette raie a une structure fine (Figure 6-2), féence entre les 3 niveaux d’énergie
est trés faible.

3s°s 1

1,754498eV

0,00012eV

0,00001eV

Figure 6-2 Niveau d’énergie dans la transition 3$-2p°P

Raie a 667,8nm et 728nm
Le niveau inférieur des raies a 728nm et 667,8nm ues état relié au niveau

fondamental par la raie résonanité1p’P'-15 'S")=584,33A (Figure 6-3), donc l'interaction
est principalement due aux forces de résonance.

3d'D,
23r 3s's T
0
2t 728.1nm| |667.8nm
' 2p'P
21f pl L
> 2s'S, +—
[¢]
é 201
o L
D
19
Resonance line
-1 58.43nm
r . f=0.276
L 0 1s7S, 3

ground state

Figure 6-3 Diagramme d’énergie des raies a 728 ebB,8nm.

Les coefficients pour la simulation intervenant slde calcul des différentes causes
d’élargissement et de déplacement sont donnésleldiableau 6-1.
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Tableau 6-1 Principales données intervenant dans lealcul de I'élargissement et du déplacement des
transitions 3$S-2p°P, 33S-2p'P et 3dD-2p'P.

1 706,51769 706,5214 706,5707 728 667,8
(nm) 39S-20P, 3$S.2p°P, 35520, | 39S-2pP  3dD-2pP
Energie du niveau u (eV) 22,718 22,923 23,076
Energie du niveau | (eV) 20,965513 21,2195
Probabilité de transition
Ay (10°5Y) 15,44 9,2371 3,079 18,09 63,77
Poids statistique g 3 1 5
Poids statistique g 5 3 1 3
Polarisabilité d’He (m?) 0,2x10%°
\]fondamental 0
fiy 0,276
AR 584,33
23 3.1 1,44
C2(107m’s’) Déduit de Péquation 2-23
-43 61 1138
Ce (107 m's) Déduit de Péquation 2-26
1,54 1,73 1,546 2,277 1,688
Cs (10™%mPs™?)
(Su, et al., 1992) (Mullamphy, et al., 1991)
6,6 9,4 10,4
C12 (10—97m125-l)

(Su, et al., 1992)

Nous devons évaluer I'importance des différentegtrdmutions a I'élargissement et u
déplacement des raies. Nous commencerons par i€feéfiet Doppler.
6.2.1 Effet Doppler

Tout d’abord, nous estimons I'élargissement Dopfuation 2-4) pour deux raies a

différentes températures arbitraires. Les valeléwmidjissemenA sont calculées pour deux
températures dans le Tableau 6-2.

Tableau 6-2 Elargissement Doppler en nm pouf=300 et 1000K

T(K) 706nm 728nm
300 0,004 0,0045
1000 0,008 0,0082

Ces élargissements, méme pour une température GK If@stent tres faibles. Donc
nous négligerons toujours cet effet.
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6.2.2 Effet Stark

Le déplacement des raies de I'hélium di a l'efferiSa été calculé par Griem (Griem,
1974). Il est montré dans le Tableau 6-3 pour diffees températures électronigigsLes
valeurs négatives correspondent a des déplacenwerste bleu.

Tableau 6-3 Déplacement en A par effet Stark pourne densité électroniqueN.=10"cm®,

Te(K)
5000 10000 20000 40000
A (nm)
667,8 0,275 0,233 0,196 0,161
706,5 0,215 0,231 0,227 0,203
728,1 0,374 0,382 0,355 0,303
1083,1 -0,0518 -0,0557 -0,0540 -0,0465

Les prévisions de déplacement des raies a 667,806mm et 728nm par effet Stark
sont vers le rouge (Griem, 1974). Ceci est a I'isgede nos observations ou nous avons
obtenu un déplacement vers le bleu pour toutesates. De plus, par simulation de la raig H
a T=300K (Figure 6-4), nous avons obtenu une dendiétrénique Ne=1*10"cm?> &
P=0,1MPa qui est une densité relativement faibldagtne un élargissement Stark pour 706

nm de 0,03nm qui est plus faible que notre largestrumentale (0,1nm).

Dans le cas du liquide nous n’observons pas laHgienais le courant de la décharge
est plus faible (~ O[dA) que dans le cas du gaz a 300K@A). Par conséquent, 'effet
couronne dans le liquide doit correspondre a ungsitke électronique inférieure a celle
mesurée dans le gaz.

— T T T T T " T T T T T T 1
1,04 T=300K P=0,1MPa i
N,=2.1*10"cm”
Experience
0.8 o Simulation AA,=0.11nm i
S=0.09nm

0,6 4

N =1.1*10"cm*

$=0.01nm T = 310K
04+ g R |

AA=0.17nm | S=0.22nm

1 g AN=0.2nm

654 656 658 660 662 664 666 668 670
A (nm)

Figure 6-4 Simulation du spectre pour K a 656,3nm, He a 659nm et He a 667nm a T=300K, et P=0,1MPa.
Ceci nous conduit a considérer que I'élargissentmtraies par l'effet Stark est
négligeable par rapport aux autres effets (résa@anfet van der Waals et Lennard-Jones).
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6.2.3 Effet van der Waals

Pour 'effet van der Waals, les raies sont thé@imgeant toujours déplacées vers le rouge
(chapitre 2), ce qui est contraire a nos obsemsfigpar conségquent nous ne pouvons
interpréter I'élargissement comme une pure intevactan der Waals.

Il ne reste plus a considérer que les deux effieéfet résonant : get I'effet Lennard-
Jones : get Go

6.2.4 Effet résonant et Lennard-Jones
6.2.4.1 Analyse de raies atomiques a T=300K

6.2.4.1.1Interprétation avec le potentiel résonant pour 667728nm

L’élargissement de résonance est observé pour riesitions 3D et 33S qui
aboutissent sur I'état 2B (Figure 6-3). Nous avons calculé la const&yel,44x10%°m%/s
(Tableau 6-1), et nous obtenons pour I'élargisséignen nm I'équations-1:

A, =K 833x1071,°N,
6-1
Ici Adret Ay sont en nm, en cni® est la densité dans la zone d’ionisation. Uneitéens

de plasma, en considérant I'effet résonant a=@,96, pour 667,8nm et 728nm est calculée
et tracée dans la Figure 6-5. (Pour K, c.f Chagjre

11 o N
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Figure 6-5 Densité du plasma\p en fonction deP pour A=728nm () et 667,8nm €) & T=300K, déduite de
I'effet résonant pour 0.96.

Nous nous apercevons que les densNgsdéduites de I'élargissement des raies a
667,8nm et 728nm, ne sont proches que pour lele$ailaleurs de pression. D’autre part, la
densitéN, deduite de la raie a 728nm est plus élevée qderiaitéN du milieu a 300K ce qui
est irréaliste. De plus, cette raie présente utladément vers le bleu qui ne peut pas étre
expliqué par I'effet résonant seul.

Plusieurs auteurs se sont intéressés a I'étudeaikss singulets de I'hélium. Vaughan
(Vaughan, 1966) n’a observé aucun déplacement petie raie. Il suppose donc, que
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I'élargissement est dU seulement a I'effet résan@at contre, les investigations de Malvern
(Malvern, et al., 1980) sur la raie a 728nm ont tréoque cette raie a un léger déplacement,
gui a été traité comme une contribution non résteman

D’un point de vue théorique pour les raies a 66mM,8at 728nm, Mullamphy
(Mullamphy, et al., 1991) a calculé la contributimon résonante pour ces raies singulet (c'est-
a-dire les termes erf'ravec p>3 dans le potenti}) et il prévoit que la raie singulet a non
seulement un élargissement mais aussi un déplateméonction de la pression (Mullamphy,
et al., 1991).

Nous présentons les prédictions théoriques et dssltats expérimentaux pour les
déplacements et les élargissements dans le Tabldav, : vitesse d'intégration, ny :
vitesse moyenne, et\: vitesse quadratique moyenne).

Tableau 6-4 Déplacement et élargissement observégpeivus par les différents auteurs T=300K)

Déplacement

667,8nm 728nm
S/N(nm.cn) S/P(hm/MP) S/N(nm.cnf) S/P(hm/MP)
(Mullamphy, etal,, . 1,0x10% 0,023 5,24x10% 0,125
1991) _ _
v 0,7%10% 0,019 4,0710% 0,09
Théorique mo
(non résonant) Vime 1,2¢10% 0,02 4,6x10% 011
(Vaughan, 1966)
0 0£0,25 0 0+0,25
expérimental
Sullivan 2,11x10% 0,03 1,42¢10% 0,05
Nos résultats 0,29t0,1
Elargissement
667,8nm 728nm
AAIN(nm.c AAIP(nm/MPa AAIN(nm.c AAIP(nm/MPa
AN nt 2/P(nm/MP AN nt 2/P(nm/MP
(Vaughan, 1966) 3,6x102 0,86 4,3x10% 1,0
(Malvern, et al., 1980) 4,9x10% 1,2
(Atiola, et al., 1988) 3,7x10% 0,89 5,0x102 12
(Mullamphy, et al., 1991)
21
Contribution non résonante 16x10 04 3.5x10% 0,9
théorique
Nos résultats 0,6330,1 1,61+0,1
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Donc pour les 2 raies, un élargissement Lennardslovient se superposer a
I'élargissement par l'effet résonant. D'apres leavaux de Lewis (Lewis, 1980), ces
élargissements ne sont pas additifs (I'élargisséntetale d’'une raie est notablement
inferieure a la somme des élargissements des atitara individuelles). Mais, en premiére
approximation, nous allons considérer les deuxtefleomme additifs et écrire pour
I'élargissement total I'équatior6-2 qui considere la contribution résonante aie®),96
(équation6-1) et la contribution non résonante de Mullampbia été calculé plus haut pour
les raies a 728 et 667,8nm :

AAGG?,Bnm = (116 + 356) X 10_21 N p
DAy = (35 + 424) x 107N o

6-2
Ici, AA est en nm &, en cnt®
A faible pression, les densitBl déduites de I'élargissement des raies a 728 ¢866V

sont pratiguement identiques. Mais a pression él®s&MPa, on observe une différence
notable entre ces densités. (Figure 6-6)

q L L L L L
7 ]
1 N(T=300K, NIST) T=300K ]
6] O 728nm N
] ® 667,8nm 1
5] ]
&
e 47 o) .
Oo -
2 3] & .
4 o) E 1
2] @) ¢ 7]
] o) ? ]
17 §d© ]
1"+
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0

P(MPa)
Figure 6-6 DensitéN, déduite de I'équation 6-2 pour la raie & 667,8nm «) et celle & 728nm ¢), et
comparaison avec la densité initial& a T=300K(-)(NIST).

Les températureJp peuvent ensuite étre calculées connaissant lesitéefl, en
supposant que la pression dans la zone dionis&strégale a la pression appliquée. Les
valeurs obtenues sont tracées sur la Figure 6-mn@oattendu pour une décharge couronne
dans un gaz a 300K, I'élévation de température tapsne ionisée est faiblel00K.
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Figure 6-7 TempératureT, dans la zone d’ionisation déduite de la densitd,.

6.2.4.1.2Interprétation pourA=706,5nm

Le déplacement et I'élargissement, observés pouaitaaA=706,5nm ar=300K, en

fonction de la pression, sont tracés dans la Figt8e

2,5

P I »
[=) a1 [=)
A IR B |
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P (MPa)
Figure 6-8 Déplacement et élargissement de la raéeA=706nm aT=300K en fonction de la pression.

Nous allons analyser cette raie a l'aide de deukaoadks différentes.

1° méthode : potentiel répulsif

Le rapport du déplacement sur I'élargissement esthe de 0,15 et ce rapport devient
pratiquement indépendant de la pression [owd,5MPa (Figure 6-9). Dans I'approximation
d’'impact, ce rapport tend vers la valeur 0,145duesl'interaction devient répulsiver ¢ )
(Figure 2-2). Cette valeur est tres proche de éssltats expérimentaux.
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Figure 6-9 rapport déplacement /élargissement poud=706nm aT=300K.

Cette constatation nous conduit a analyser le dépiant et I'élargissement de la raie a
706nm en utilisant la méthode du potentiel répulddns I'approximation d’impact
(Hindmarsh, et al., 1970; Allard, et al., 1982). [anteraction répulsive (€) est plus
importante que l'interaction attractive §alans le potentiel de Lennard-Jones, le parametre

a= 0,536\,\,6/5Cllzll5 est important, et les fonctions sans dimen§@) etB(a) se simplifient :

Cs
o a
B(a)= J;xsmz(leljdx= 2560 2"
o a
S(a) :J;xsm(zxnjdx: 1490 2™

6-3
Dans ce cas, I'élargissement et le déplacementeme@ire approximes par les relations:

2
A/]lz = g,’]_g{/zlt;lp]WsalllClz2/11Np

A, 2 211
AS, = 142{27'_6JW9/11C12 N,

6-4
Ici, w=10°xT°>( en cm/s) est la vitesse relative qui est unetfonale la température du
gaz . Pourd=706,5nm, on prend la constantg;€9x10°" m'¥s (Su, et al., 1992) et en
utilisant I'équation 6-4, on obtient les expressions suivantes pouarfdsement et le
déplacement dans le cas du potentiel répulsif :

DAy, = 372x10%N,
AS,,= 567x10%N,
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La densitéN, est en ciil, le déplacement et I'élargissemant en nm.
On en déduit la densité du plasma et on la comgage la densité du gaz parfait a 300K
(Figure 6-10).

74 T=300k -
A=706nm

Gaz parfait

N (10%%cm™®)

p

© N, deduite de AX -
® N deduite de S

e e B e e o O ENL B e e e |
0,0 0,5 1,0 15 2,0 2,5 3,0

P(MPa)

Figure 6-10N, déduite du potentiel répulsif pourA=706nm aT=300K.

2°™méthode : Théorie de Leo

A T=300K, Leo (Leo, et al.,, 1992) a étudié théoriqguemé deéplacement et
I'élargissement de la raie atomique triplet a 7865 Tableau 6-5). Il décrit la collision de
'atome excité et de I'atome dans I'état fondamema terme de potentiel moléculaire
adiabatique dans lI'approximation d’'impact.s

Tableau 6-5 Elargissement et déplacement en fonatiae la densité en 18'nm/cm?

Théorie(Leo, et al., 1992) Expérience
Raie Vitesse d'intégration Vitesse moyenne (Su, et al., 1992) Nos résultats
M S M S M S M S
3’5,-2°P, 2,87 0,384 2,861 0,2828 2,163
3’5,-2°P, 2,87 0,384 2,861 0,2828 2,11 2,9 0,41
3%5,-2°P, 2,87 0,384 2,861 0,2828 2,27

Nous comparons les valeurs théoriques avec no#atssaxpérimentaux. Nos valeurs
sont trés proches de celles de Léo quand il caleudéplacement avec la vitesse d’intégration
(Figure 6-11).
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Figure 6-11 Comparaison entre I'expérience et la #orie (Leo, et al., 1992) &=300K pour A=706nm(a).
Leo (Leo, et al., 1992) donne une relation linégioarr la densitd\, en fonction du
déplacement et de I'élargissement:

A = 287x107%'N,
S=0,384x10'N,

Ici, N,, est la densité du plasma en'tm

Cette équation est utilisée pour calculer dansofee-d'ionisation la densitd, qui est
tracée en fonction de la pression. Dans la Figtt2,610us comparons les densités de la zone
d’ionisation déduites du potentiel répulsif et detéorie de Leo.

8 T T T ]
] o Np deduite de S(eq 6-5) A ]
7d & N, deduite de S(eq 6-6 Leo) ]
] e N, deduite de A\ (eq 6-5) ]
] a N, deduite de AA(eq 6-6 Leo) ]
64— N'(NIST,300K) o .
5 ]
& A ® 0 h
E 4
gu 4 Ac.) ]
o ]
2 47 a ) E
z Am OO ]
] ® ]
24 -
] O ]
] .3 T=300K
1 o o A=706nm
0 L B R B L B T T
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 25 3,0
P(MPa)

Figure 6-12 DensitéN, déduite du déplacementA) et de I'élargissement &) par la méthode de Leo et du
déplacement ¢) et de I'élargissement«) par la méthode du potentiel répulsif.

La densité déduite de la théorie de Leo est enrgéplus élevée que celle déduite de

'approximation simpliste du potentiel répulsif.
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En utilisant les densitd4, précédentes et en considérant le gaz parfaipgetsionP de
I'essai, on peut en déduire la températlisedans la zone de décharge (Figure 6-13). Les
températures ainsi obtenues sont en gér8G0OK et, elles sont plus élevées lorsqu’on utilise
la théorie du potentiel répulsif. Il est évidenedas températures inférieures a 300K ne sont
pas réalistes. Comme nous l'avons noté précédemm@éiation de température dans la
zone ionisée par une décharge couronne dans urdajbZtre faible. Nos résultats sont
conformes a cette hypothése. lls dépendent esiemiémt de la méthode utilisée pour
déterminer\, et pratiquement pas de la pression d’essai. LEsirgobtenues sont dans la
gamme 300-500K.

800

——T
T=300K

@)
600 — O 4
1 @)
O O
] A o e}
[ )
< 400 o ® °4 ,® ° 4
= ° A A Q. [} °
= A AA A% N
o A A E A
200 4
o) Tpdeduite de S (eq 6-5)
A Tpdeduite de S (eq 6-6,Leo)
[ Tpdeduite de AA (eq 6-5)
1 A Tpdeduite de AX (eq 6-6,Leo)
o4+
0,0 0,5 1,0 15 2,0 25 3,0 35
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Figure 6-13 TempératuresTp calculées a partir des valeurs déN, déduites du déplacementX) et de
I'élargissement (A) par la méthode de Leo et du déplacement] et de I'élargissement«) par la méthode
du potentiel répulsif

6.2.4.2 Analyse de raies atomiques a T=6K
Comme pouif=300K, nous analysons les raies par deux méthodes.

6.2.4.2.1lInterprétation par le potentiel résonant pour leaies a 667,8 et 728nm
Comme précédemment, la simulation de ces spectreduit & une estimation de la

densité dans la zone ionisée autour de la poidégg(gsement par I'effet résonant). Les

simulations et les valeurs g sont présentées sur les Figure 6-14 et Figure:6-15
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Figure 6-14 Simulation numérique pour 728nm a=6K et P=0,1(a) et 0,4 (b) MPa.
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Figure 6-15 Simulation numérique pour 667,8nm a=6K et P=0,12(a) et 0,4 (b) MPa.

Les valeurs deN,, déduites de l'effet résonnant, augmentent avepréssion puis
tendent vers une valeur constante a pression é(8igére 6-16). Une comparaison entre les
densitésN, obtenues a partir des raies a 728nm et 667,8nrligh@t résonant al=6K est
montrée sur la Figure 6-16. Les densitgsont trés proches et sont de l'ordre d&ae> ce
qui est environ de I'ordre de grandeur plus faidple la densité N du fluide supercritique loin
de la zone d’ionisatiolN(NIST). Ce calcul ne tient pas compte de la couatidm non
résonante, par conséquent, nous surestimons laéldass la zone d’ionisation.
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Figure 6-16 DensitéNp en fonction deP déduite de I'effet résonant pour les raies a=728,13nm ¢) et

A=667,8nm ¢), et a partir du potentiel répulsif pour la raie aA=706nm (A). Comparaison avec la densité
N du fluide (—) aT=6K et P.

Si nous considérons que, dans la zone d'ionisat®maz est parfait, sa température
dans cette zone est calculée et tracée sur lag=@yi7. Nous trouvons une températlige
toujours inférieure a 120K.
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Figure 6-17 TempératureT, dans la zone ionisée déduite dg, pour A=667nm ¢), 728nm @) et 706nm (A )
par 'effet résonant.

La température déduite dd, étant proche de 77K, nous pouvons, en premiere
approximation, comme précédemment ajouter a laribomibn résonante, le calcul de la
contribution non résonante de Mullamphy pour 77K :

AAgsrg0m = (LO5+ 356) x10*'N .
Ao = (21+ 424) x10*N .

6-7
Ici, AA est en nm @, en cn?.

148



Discussion des résultats spectroscopiques

T T T T T
1 T=6K
100 4
e 10—: E
5 3 O
& O
.
3 o)
.
P4
14 4
1 A
] Density (NIST)
o Np de AA(728nm)
° Np de AA(667,8nm)
A Np de 706nm
° tr—q4—+7m5-—-1+-+-+--g-r--+-+—""—"""+"T1T"—""T"TTT—T
0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6

P(MPa)

Figure 6-18 DensitéNp en fonction deP déduite de I'équation 6-7 pour les raies aA=728,13nm ¢) et

A=667,8nm ¢), et a partir du potentiel répulsif pour la raie aA=706nm (A). Comparaison avec la densité
N du fluide (—) aT=6K et P.
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Figure 6-19 TempératureT, dans la zone ionisée déduite dg, pour A=667nm ¢), 728nm () et 706nm (A )
a partir de I'équation 6-7.
6.2.4.2.2Interprétation par le potentiel répulsif pour la i@ & 706nm

Le rapport entre le déplacement et I'élargissenpenir les raies a 706nm est présente
sur la Figure 6-20. Comme présenté dans le chapitte déplacement vers le bleu est une
conséquence de l'interaction répulsive entre I'a@nl’émetteur, qui perturbe I'émetteur.
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Figure 6-20 Rapport déplacement/élargissement poues raies aA=706nm aT=6K.

Cependant a T=6K, le rapport déplacement/élargiseem’est proche de 0,145 que
pour la pressiorP=0,1MPa. Aussi nous ne calculerons la denhigéa I'aide du potentiel
répulsif dans I'approximation d'impact que pourtegiression.

En utilisant I'équation6-4 et les valeur§0,1MPa)=0,03nm efA(0,1MPa)=0,2nm,
nous avons obtenu une densig=8x10"°cm?®, corespondante & une températlipe90K
(Figure 6-16 et Figure 6-17).

6.2.4.3 Analyse des raies atomiques a T=4,2K

Nous pouvons supposer, du fait que I'on observerdes atomiques et des bandes
moléculaires avec une structure rotationnelle,lquégime stationnaire de décharge couronne
observé dans4He liquide produit une région lumineuse qui cormegpa un gaz (chaud) et
non a un état liquide. Les conditions de tempéeatirde pression dans cette région tres
lumineuse correspondent alors a un plasma quepé&rn supposer hors équilibre (plasma
froid). Il est défini par une températuilg et une pression qui sera €gale a la pression
hydrostatique® appliquée sur le liquide. Le reste du volume, lbénla zone d’ionisation, est,
lui, défini par la températurede I'essai et une densié=f(P,T) qui est connue.

Cependant a T=4,2K, nous avons été surpris duageainportant de nos raies atomiques
vers le bleu. Des études antérieures sur I'effat@me dans I'argon liquide avaient montré
un décalage faible des raies atomiques vers leerddmr, 1997). Apres une recherche
bibliographique, nous nous sommes apercus qu@ézires et les déplacements des raies que
nous avons obtenus étaient trés proches de ceexvessdans I'hélium superfluide excité par
bombardement électronique ou protonique.

Par exemple, Soley et al. (Soley, et al., 1974) affédctué des mesures sur la raie a
706,5nm excitée par faisceau d’électronT=l,75K. lls ont observé que cette raie était
déplacée vers le bleu avec une valeur de dépladeaneonction de la pression proche de la
notre bien que plus élevée soit: 3,2nm/MPa poueyset 2,35nm/MPa pour nos mesures.
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(Figure 6-21) (Li, et al.,, 2007). Par contre, n@sultats sont concordants avec ceux de
Zimmermann (Zimmermann, et al., 1977) qui a entafjides spectres produits par émission
de champ dans I'hélium superfluide a 1,7K.
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Zimmermann et al.(1977) T=1,7K
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Figure 6-21 Déplacement expérimental de la raie %-2p°P & 706,5nm dans I'hélium liquide & 4,2K et 1,7K.

On peut également remarquer que nos spectres giémiges bandes moléculai@ss, +
_B'/7, et #5+ _b%/7, observées ®=0,4MPa etT= 4,2K (N=2,0710"cm®) sont trés
proches de celles obtenus, sous faisceau d’éleétrb@0keV par Dennis et al. T&1,75K

(Dennis, et al., 1969) (Figure 6-22).
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Figure 6-22 Comparaison des bandes'®,+ -B'M, et ’Z,+ — b’M, obtenues par Dennis (Dennis, et al.,
1969) (& gauche, (a) pour T=4.2K et P=150 torr N=83x10?° at/cn?) et par notre méthode (& droite).

D’autres études spectroscopiques ont été faitebh&lium et nous les avons résumées

dans I'Annexe 3.

Dans tous ces travaux expérimentaux concernadiurhéuperfluide, la lumiere émise
n'a jamais été interprétée comme provenant derladtion d’'un plasma tres localisé (dans
ces expériences le courant de bombardement étdsie,fals considérent que I'hélium
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superfluide ne peut pas étre chauffé localementys mpeovenant d’'un atome ou d'une
molécule excitée entourés de liquide.

Dans ces expériences, ils ont constaté que :

> Le déplacement des raies observées (méme s’ingstriant) est beaucoup plus faible
que le déplacement prévu en considérant la deshsiti§uide par I'effet de pression.

> Et qu'il existe une différence de déplacement eliémission et I'absorption de la
méme raie Ref).

> Que seules les transitions moléculaires originades état sphérigue ont été
observées (en émission et en absorption)

Ces constatations expérimentales ont suggére diamed’'une bulle autour de I'atome,
ou de la molécule, excitée similaire a la bullec&tmique (chapitre 1). La formation de la
bulle a été expliquée comme suit : aprés excitatiélectron externe interagit fortement avec
les atomes environnants. Cette interaction cause fonte répulsion sur les atomes
environnant et ils sont repoussés loin de I'atonoege la molécule, excité. L'atome excité est
donc représenté par un noyau Hg un électron externe.E L'énergie totale pour atome
excité est donnée par Hickman et al.(Hickman, .etLal71; Hickman, et al., 1975)

Le fort champ Coulombien du noyau Het la dispersion attractive a longue portée
ménent & un rayon plus petit pour la bulle de Hatoexcité [1L0A) que pour a la bulle
électroniquelL7A). (Figure 6-23). (Hickman, et al., 1971; Hickmat al., 1975)

<+

Etat Rydberg R=6-15A Distance interatomique=3,7A Formation de la bulle
ROLOA

Figure 6-23 Formation de la bulle autour d’'un étatexcité atomique ou moléculaire dans I'hélium liquig.
Nous avons donc considéré les deux hypothesesdifienst a nous pour interpréter nos
résultats.

Soit on considére qu’'on chauffe localement prefagminte et que cette zone ionisée est
un gaz permanent avec une dendif&N;q et une températuré,> 4,2K et on essaye de
déduire la densitBl, et temperatur&, du plasma de la lumiére émise.

Soit on considere que I'émission est produite esspHiquide, c'est-a-dire que les atomes
et molécules excités sont entourés de liquide.
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6.2.4.3.1Modele du plasma
A T=4,2K, nous ne pouvons pas appliquer la méthodmotintiel répulsif pour la raie a

706nm. En effet, le rapport déplacement sur élsegient (X¥A) est plus grand que 0,145 et
il augmente avec la pression jusqu’a atteindre waleur constante pou>2,5MPa (Figure
6-24). Nous ne pouvons donc pas déduire la deNgipar cette méthode.
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Figure 6-24 Rapport déplacement/élargissement enrfotion de la pression pour la raie a 706nm &=4,2K.

Nous considérerons seulement I'effet résonant [soraie a 728nm.

Interprétation du potentiel de résonnance pode 728nm

A partir de I'équation2-24 du chapitre 2 pour I'effet résonant, on péatenir la densité
du plasméN,. La simulation de ce spectre donne une estimalda densité atomique au sein
de notre plasma.
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Figure 6-25 Simulation numérique pour la raie a 728m a T=4,2K etP=0,16(a) et 0,66 (b) MPa.

 —
732

La densité du plasmbl, obtenue a partir de I'effet résonant de la raig28nm, en
fonction de la pressioR et de la densité du milied aT=4,2K, est tracée dans la Figure 6-26.
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Figure 6-26N, en fonction deP (a) etN (b) par effet de résonance sur la raie a 728nme=4,2K.

On observe que la densig est bien plus faible que la densité de I'héliuquide (167
cm®). La température dans cette zone est ensuiteléaleti tracée en fonction de la pression
(Figure 6-27).
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804 ]

60 -

T(K)
°

] . ]
7 . ]

20 ]

0 AT

0,0 0,1 0.2 03 04 05 06 0,7
P (MPa)

Figure 6-27 TempératureT, déduite deN, pour A=728nm aT=4,2K.

6.2.4.3.2Comparaison avec le modéle de la pseudo-bulle

Les résultats théoriques sont montrés dans la &ig@8 pour I'émission>$-2P pour
une pression variant de 0 a 2,5MPa en utilisantredeles de la bulle de Steets et al (Steets,
et al., 1974) et de Hickman (Hickman, et al., 19ickman, et al., 1975). Suite aux calculs
de Hickman et al, le déplacement de I'énergie dats 8S et 1S (les états supérieurs des raies
a 706nm et 728nm) est tres sensible aux choix tenkon superficielle et elle peut varier de
30%, de plus suivant le choix du pseudopotentidik@} et le déplacement peut varier d’'un
facteur 2, c'est-a-dire, de 0,7 a 16 nm. Par cargsdggnous avons pour le déplacement
théorique une trés grande imprécision d’au moingaateur 2. Les valeurs expérimentales de
I'élargissement de la raie a 706nm de Soley soiseprdans la publication de Hickman
(Hickman, et al., 1975), dont nous avons enlevéigeur instrumentalell,=1,7nm. Les
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déplacements sont vers le bleu et sont donnés erelativement a la longueur d’onde a la

pressiorP=0,1MPa.
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Figure 6-28 Comparaison entre les prédictions théajues de Steets et al (Steets, et al.,, 1974) et de
Hickman (Hickman, et al., 1975), et les résultatsxpérimentaux de Soley et al (Soley, et al., 1974) mos
résultats pour le déplacement (a) et I'élargissemelib) de la raie a 706nm.

Nous comparons les valeurs expérimentales avewdkesirs théoriques déduites du
modele de la bulle. Les valeurs théoriques du dépiant sont plus grandes que nos valeurs
expérimentales Figure 6-28 (a)) alors que pouailgssement (Figure 6-28 (b)) on observe
inverse. On peut noter que nos valeurs d’élaggissnt sont tres proches de celles déduites
du modele de la bulle pour P<1,5MPa.
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Figure 6-29 Comparaison du rapport SAA entre la théorie de la bulle et les résultats expénentaux.

De méme, le rapport expérimental A5) est loin de celui prévu par le modéle de la
bulle (Figure 6-29). Rappelons cependant qu’il eetpas étre expliqué par le modele du
potentiel répulsif dans I'approximation d'impact.
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6.3 Bandes moléculaires
Nous présentons un diagramme des niveaux d’éngrgig toutes les transitions
moléculaires observées et identifiées dans nogiexpeés. (Figure 6-30).
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Figure 6-30 Niveau d’'énergie des bandes moléculagaingulet et triplet.

Nous avons observé les transitions de bandes naiesuD>," - By, d’*z," - b’M,,
C's'y » A'Z", et 2%y - &', avec la vibration w " (0-0), ainsi que les transitions
My as,’, PN7,-b’My et JA- BN, dans 'hélium liquide &=4,2K (Li, et al., 2006)(Li,
et al., 2007) (Bonifaci, et al., 2006). Ces demsebandes moléculaires ont été identifices
d'apres Ginter (Ginter, 1965; Ginter, et al.,, 197Q@ertaines des bandes moléculaires
observées correspondent a des niveaux vibrationrélspar exemple pour’ ™, - b’My (Li,
et al., 2007). De plus, pour les bandes molécwad,+ B, et X+ —b’My les
transitions rotationnelles jusqu'a J=16 pour lemnbines P et R ont été détectées a faible
pression. Leur structure est cependant différeetealle décrite par Dennis (Dennis, et al.,
1969) qui ont utilisé une excitation par un faiscd&lectrons a 160kV et obtenu des spectres
d’émission entre 600nm et 1100nm. lls ont ainsinifié 6 des états excités des états
moléculaires singulet et triplet que nous avoneolEs dans I'hélium liquide.

A partir des principes énoncés dans le chapitrend@js pouvons déterminer la
température rotationnelle de I'état moléculaire it®XcEt nous pouvons aussi analyser
I'interaction dynamique qui a lieu dans la zonedisation.

6.3.1 Température rotationnelle

6.3.1.1 Bande singulet b5+ ~B'/7,

Une simulation de la bande singulet a 659,5nm aeffectuée avec les coefficients
présentés dans le chapitre 2. On considere quaplalation suit une distribution de Boltzman
et que le profil est Lorentzien. Le facteur S estrié dans le chapitre 2 d’apres Budo (Budo,
1935). La simulation dans le cas de I'hélium gaf€&uBK) est en bon accord avec
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'expérience (Figure 6-31). Par contre, dans le aad’hélium liquide T=4,2K), il est tres
difficile de simuler l'intensité de la branche R |e&s transitions les plus élevées de la branche
P. (Figure 6-31)
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Figure 6-31 Simulation de Hg D'Z,+ - B'My A=659,5nm aP=0,1MPa etT=4,2K et 6K.

La température rotationnelle, e cet état singulet, déduite de la simulation,des
l'ordre de 210K. Si cette température est reprégimet de celle existante dans la zone
d’ionisation, elle indiquerait la formation d’'undgse gazeuse pres de la pointe. Rappelons
gu’'aT=300K, la température rotationnelledu méme état singulet était de 310K. (Figure 6-4)

6.3.1.2 Bande triplet A5+ —b/7,

La simulation de la bande triplet est plus comple®e on compare la structure
rotationnelle pour les différentes températuresstie on trouve que l'ordre rotationnel de la
bande moléculaire a 4K peut atteindre J=16, ma@K &t 300K, les valeurs de J observées
sont plus petites.

A T=4,2K, pour obtenir une bonne simulation, iltfaonsidérer une températureplus
élevée que pour la bande singulet (de I'ordre d¥7&u lieu de 210K) et, de plus, la branche
R est toujours trés difficile a simuler (Figure B3

Pour 6K, nous obtenons une tempéraiiyrde 135K qui est plus faible que celle déduite
de la bande singulet.

Pour 300K, les températures rotationnelles obteraud®ide des bandes triplet et
singulet sont trés proches.
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Figure 6-32 Simulation de Hg d°Z,+ - b, 4639,6nm aP=0,1MPa etT=4,2K et 6K.
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Figure 6-33 Simulation de Hg d’Z,+ - b°M,4639,6nm aT=300K etP=0,1MPa.

Il semble donc que, dans le cas de I'hélium liquiderépartition des populations en
fonction du niveau rotationnel ne suit pas unerithistion de Boltzmann (Figure 6-34). Alors,

gue dans I'hélium gazeux a 300K, la distributiorBadtzmann est bien vérifiée.
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Figure 6-34 Intensité des transitions rotationnellen fonction du niveau rotationnelle pour ds,+ _.bsl'lg.
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Les températures obtenues pour T=4,2, 6, et 300K, sont montrées lgafhableau 6-6.
A T=6 et 300K, les températures rotationnelles dédudies bandes singulet et triplet sont
proches ; mais, =4,2K, la différence entre les deux déterminatiestsgrande.

Tableau 6-6 Température rotationnelleT, simulé dansP=0,1MPa

T=4,2K T=6K T=300K
639,6nm 700K 135K 300K
659,5nm 220K 190K 310K

6.4 Analyse de dynamique de réaction

L’analyse spectroscopique peut fournir, non seuitdnes parameétres du plasma, tels
gue la densité et la température des électrong pladma, mais aussi des informations sur les
réactions dynamiques se produisant dans la zomeemnNous allons présenter I'analyse des
transitions atomiques puis moléculaires.

Etats atomigues

A T=4,2K, seul les transitions a 706,5nm*@&pP), 728,1nm (I'S-2pP), 1082,3
(2p°P-238S) et 587nm (3dD-2p 3P), i.e. avec n<3, sont observées & pression &l
peut étre la conséquence de la réaction associitor@sation (processus Hornbech-Molnar)
(Decloche, et al., 1976) qui, dans le cas d’'uneepfration tres élevée d’atomes neutres dans
I'état fondamental, s’écrit:

He (n=3)+He - He +e

6-8
Ce processus (Equatiof+8) se produit pour des atomes excités de nive@uce qui
expliquerait que dans I'hélium liquide, on n'obserue des raies avec n<3.

D’autre part, tant que I'énergie des états se toan-dessus du seuil d’ionisation de
He," (22,4eV), la population des états triplets pewvpnir du processus de recombinaison
dissociative ou, lorsqu’un électron se recombinecaw ion moléculaire, les spins peuvent se
coupler soit en configuration triplet soit en cguiiiation singulet (Equatiof-9).

He, +& - He - He +He
6-9
Etats moléculaires

Les transitions #14-a’M, et €M -d°Z*, sont des chemins de désexcitation. La réaction
de collision (relation6-10) cause la diminution de la population délgeet donc celle de
lintensité de la transition®8l &-a’My;
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He, (€M, )+ He — He,(X) + He

6-10

Ou X désigne différents états excités de la mo&drbur X, les états les plus probables
sont f£*,, My, et fA,, dont les niveaux rotationnels et vibrationnetspius bas se trouvent,
respectivement & 41,6, 246,8 et 698,3au-dessus de Hedans I'état &1y, J=1 et v=0. Ces
états sont optiquement reliés avec I'étAX’b par les transitions autour de 596, 588,5 et
573nm, respectivement. Pour les 3 températuresééidnous avons observé les transitions
eMgaly (464nm), ¥=*, -b’z*, 596(nm), et -b°>*,(573nm) et les branches R et P de la
transition fA,- b>2*,(588nm), mais I'’émission de la téte de bande 4588, est masquée par
la raie atomique trés intense se produisant & 887 ®300K. (Figure 5-9 et Figure 5-10).

La source la plus probable des molécules excitémss rsemble provenir de la
neutralisation des ions kfe En effet, aucune observation expérimentale ouiaation
théorique pour la formation de ptepar d’autres processus que celui-ci n'a jamais ét
proposée. L’espéce ionique principale est'Helans le plasma, I'ion Heest rapidement
converti en ion Hg par les processus :

He" + 2He - He, +He
6-11
He" +3He - He, +2He
6-12

Avec le processus d’association de I'équatt8, il est généralement estimé que l'ion
He," est formé dans un état vibrationnel élevé.(Tokaeykal., 1993; Decloche, et al., 1976).
Toutefois, les spectres de Feque nous avons observés a température faibiegesmondent
a des niveaux rotationnels élevés (N=16) mais de=anx vibrationnels bas (v=0, 1) (Figure
6-35). L’ion He' relaxe probablement a son état fondamental detidlor trés rapidement en
raison de la forte densité des atomes neutres ebesequence de la capture de I'électron
dans un état électronique de Rydberg de trés lexattation suivie par I'autoionisation. Il est

par contre trés difficile de décrire un mécanismarpexpliquer la formation de hie He"
dans des états rotationnels élevés.
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Figure 6-35 Distribution des états rotationnels poula transition v=0 pour 640nm.

A T=6K, dans la gamme 780-1000nm, les raies sonntrasreuses. Il est difficile de
les identifier toutes. Dans la méme fenétre splegtketo a également observé, dans I'hélium
superfluide, des nombreuses raies (Keto, et al4)1%ien qu'en nombre plus faible. Une
comparaison des spectres est montrée dans la Egiée
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Figure 6-36 Comparaison des spectres dans la gamr820-1000nm observés par (a) Keto dans I'hélium
superfluide, et (b) nos résultats a=6K.

La Figure 6-37 montre le spectre que nous avorsnabpour ces bandes moléculaires
avec l'indication de leur indice rotationnel. Emngoarant ce résultat avec celui de Tokaryk

(Figure 6-38), nous voyons que la températureiootaelle de cette bande doit étre proche de
4,2K.

162



Discussion des résultats spectroscopiques

1200
1100

1000

900
800

700

Intensity

600
500
400

300

200

T T T T T T T T T T
10750 10800 10850 10900 10950 11000

Frequency(cm '1)
Figure 6-37 La bande moléculaire (0-0) de’E", -a’z", et C'T*y —A'Z", de LHe aT=4,2K.
Brook, Hunt et Tokaryk (Tokaryk, et al., 1993; Tolg et al., 1995) ont observé que la
distribution de I'état vibration-rotation dé%"* est loin de I'équilibre thermique (Figure 6-38).
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Figure 6-38 Bande moléculaire (0-0) de’E", --a°%", et C'Z*, —A'Z", de He gaz a T=4,2K etP=150 Torr
(Tokaryk, et al., 1995).

Dans les deux cas, la raie P(1) est significativenpdus intense que les autres raies
rotationnelles. Ces raies intenses ont leur origineniveau rotationnel N=0 de leurs états
supérieurs respectifs ; pour Ha 4,2K ceci devient le niveau aisément observablkes
molécules sont a I'équilibre thermique a cette térajure. Ainsi, il semble y avoir deux
distributions de niveaux rotationnels différentsiptes populations des état$s¢y et ¢z,

(v=0) ; un pouN=0 et l'autre pour des valeurs plus élevéeblde
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lIs ont ainsi montré qu’il existe 3 différents typde répartition rotation-vibration des
niveaux:

e Un, avec I'équilibre thermique ou v=0, et N=1;
* Un autre avec des molécules excitées rotationneliémvec v=0, et<N<21 ;

+ Et, enfin, un dernier avec des molécules excitéesationnellement ou Kv<12 et
N=1.

En étudiant I'évolution temporelle de ces répantis, ils ont suggéré que les molécules
excitées rotationnellement proviennent de la nés&ison des ions HE. La preuve de
I'existence des ions Hea basse température a été donnée par Pattersoétdiproposé que
la réaction conduisant a la formation des ions'léet la suivante :

He, +2He - Hej + He

6-13
La formation de H¢ est plus rapide que celle de A¢éactions6-11 et6-12). L'étude
de Gerber (Gerber, et al., 1971) a ainsi montré e est I'ion dominant a 76K. Nous
pouvons utiliser ce mécanisme pour expliquer lestsps moléculaires observés.

6.5 Conclusion

L’émission dans la gamme 200-1100nm due aux tiansit entre des états
électroniquement excités présente des caractémstigpécifiques dans I'hélium liquide. Elles
ne sont pas observées dans d’autres gaz raredidgwdmme I'argon. Généralement, en
milieu dense, les processus non-radiatifs domiteEnphénomenes de relaxation d’énergie et
seule la luminescence correspondant au niveau rdjiene plus bas est observée (Schwentner,
1985).

Le déplacement vers le bleu des raies atomiqueeuiepas étre expliqué par les effets
classiques : effets de résonance, Stark, et van\Wigals ou Lennard-Jones. En effet,
'approche par potentiel répulsif est seulementpégia pour T=6K ou 300K (fluide
supercritique), mais pour le liquide a 4,2K, I'apgmation d’impact n’est plus valide. Le
modele pseudo-bulle d’états excités peut qualgatent expliquer le déplacement vers le
bleu, mais quantitativement, la différence restpartante.

En analysant I'élargissement de la raie a 728nm/ effiet de résonance, nous avons
détermine la densit8l, et la températurd, du plasma mais qui reste une estimation tres
rudimentaire puisqu’on n’a pas pu ajouter la cdmition non résonante. La valeur @Ggest
différente de la température rotationndlledes états moléculaires de#leDe plus, les états
moléculaires singulet et triplet conduisent a daswrs trés différentes de. Te résultat est la
conséquence d’une distribution de la populationlesimiveaux rotationnels qui ne suit pas
une distribution de Boltzmann.
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La raison du comportement particulier dans I'héliliquide est certainement due a la
formation d’'une zone d'ionisation avec une tempgmtl, plus €levée que 4,2K et une
densité plus faible que la densité du liquide nagisez dense pour que les états excités soient

stabilisés dans des pseudo- bulles.
A T=6K et 300K nous avons obtenu un bon accortedas températures rotationnelles
T, (états singulet et triplet) et la températuped@duite de I'élargissement de la raie a 706nm.
Nous avons résumé poB+=0,1MPa, dans le Tableau 6-7, les valeursTglet N, que
nous avons obtenues a partir de I'analyse de diftés raies d’émission ainsi que les valeurs
de T, déduites des bandes moléculaires.

Tableau 6-7N,, T, etT, déduites des différentes raies et bandes par difnts modélesP=0,1MPa.

N, (10°%cm® T (K
Raies atomiques p (107Cm) p(K)
(nm)
300K 6K 4K 300K 6K 4K
Crz 0,28 0,8 277 920
706
Leo 0,37 213
728(K=0,96)
(Effet résonant) 0.37 1.0 2,4 78,9 20-100
667,8(K=0,96)
(Effet résonant) 0,31 1,15 75,1
728
(Résonant+non résonant 0,25 0,73 353 118
667,8
(Résonant+non résonant 0.43 0,95 167 90,6
Bandes moléculaires
(nm) T:(K)
659 310 190 220
639 300 135 700
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Conclusions

Ce travail nous a permis de mettre en évidencéudnce de la température et de la
pression sur les phénomenes de génération etrdgptnd des charges dans I'hélium liquide et
I’hélium supercritique.

Les caractéristiques électriqueslLes variations courant moyen-tension ont été neesuen
fonction de la température, de la pression etagmwlarité de la pointe en vue de déterminer la
nature des porteurs de charge créés dans la rédgi@hamp intense prés de la pointe dans
I’hélium liquide et supercritique.

Les phénomenes se produisant dans la zone deocréas charges ont été déduits de
'analyse des champs seuils d’apparition et d'extim du courant et des caractéristiques
courant-temps. Le champ seuil d'apparition a éuéliétexpérimentalement et comparé avec
le champ de claquage. Les caractéristiques coteargs montrent que, dans un certain
domaine de tension, le courant est de type imputgibet que chaque impulsion est corrélée a
la formation d’'une bulle de vapeur transitoire.

La mobilité des porteurs de charges, déduite deactEistiques courant moyen-
tension est en accord avec celle mesurée par laoaetdirecte (mesure du temps de transit
des charges entre deux électrodes planes et pesglldans un grand domaine de densité du
fluide et pour tous les types de porteurs de ch@ogs positifs et électrons).

La spectroscopie d’émissionUne partie importante de la these a été consact&ude
gualitative et quantitative des spectres molécegaat atomiques eémis par le plasma produit
par décharge couronne dans I'hélium dense et kgardfonction de la température et de la
pression. Le but de cette étude est d’obtenir éeseignements complémentaires sur les
mécanismes mis en jeu dans une décharge courormiientrés dense.

Les spectres d’émission a 4,2K, 6K et 300K ontodtgerves. Pour ces 3 températures,
on remarque que, non seulement les formes, mas Busiombre de raies ou de bandes
observées sont différents. En utilisant les raiesmues a 4,2K, nous avons essayé d’évaluer
la densité du plasma dans la zone de déchargeaiadearélargissement de la raie de I'hélium
a 728nm (élargie par 'effet résonant). Ce trasabulevé un certain nombre d’interrogations.
En particulier, le déplacement vers le bleu dessraroduites par notre décharge couronne a
4.2K est tres proche du déplacement des raieswa#esedans I’hélium superfluide, ce qui est
trés étonnant puisque dans le cas des expérieacéB&ium super fluide, les atomes excités
sont piégés dans des bulles de rayon 10 & 8 Aicsemblait trés improbable dans notre cas.
Pour l'instant, notre interprétation, qui restestgualitative, est la formation d'une zone
d’ionisation avec une températurg flus élevee que 4,2K et une densité plus faibke lqu
densité du liquide mais assez dense pour que dés edtcités soient aussi stabilisés dans des
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pseudo- bulles. Rappelons que les bulles élecwesigxistent aussi dans I'hélium gazeux a
20K pour une densité de<B0?* cm®.

De plus, les formules semi-classiques trés simpteses utiles qui déterminent la
densité du plasma par I'élargissement des raies @aplupart des cas (décharge couronne
dans I'Argon liquide, streamers dans l'azote lig)id’averent décevantes dans le cas de
'hélium ; de nos résultats spectroscopiques, il @ddent que les potentiels ab initio
deviennent nécessaires ainsi qu’'un traitement guantorrect de la collision pour analyser

le profil des raies.

De méme, nous avons obtenu les températures rutaties T de I'état dz,"-b°M,
(639nm) et Bx," - Bll‘lg(659nm) en fonction de la température d’essai.elpapérature ainsi
obtenue est comparable a celle déduite de I'anagd&largissement des raies de résonance.
Mais la difféerence des populations des brancheatiooinelles P et R produites par la

décharge couronne a 4,2K reste a expliquer.

Perspectives

Le travail exposé dans ce manuscrit devrait étreguivi pour répondre a un certain
nombre d’interrogations soulevées par nos résulktsparticulier, I'étude du déplacement
des raies et de la répartition des populationsedat branches rotationnelles reste a faire. La
nouvelle distribution de la population devrait étadiée a 4,2K. Le spectre observé a 6K au

voisinage de 900nm devrait étre identifié.

Expérimentalement, une modification du cryostat esstisagée en 2008 en vue de

poursuivre I'étude précédente dans I'hélium supéaté.

De nouvelles expériences par diffusion de lumistadscopie, interférométrie) pour
déterminer I'état du liquide (bulle de vapeur titoiee, cavité permanente, etc.) pres de la

pointe devraient étre entreprises prochainement.
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Annexe 1 Courbes d’énergie potentielle de HEGinter, et al., 1970)
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Annexe 2 Diagramme d’énergie de I'hélium
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nm Auls?) EfeV) J- E,(eV) J’  Supérieur Inférieur

388,8605 9,56E+06 19,820963 1 23,008673 0 3p 3P 2535
388,8646 9,40E+06 19,820963 1 23,008639 1 3p 3P 253S
388,8649 9,36E+06 19,820963 1 23,008637 2 3p 3P 2535
447,1469 7,05E+05 20,965513 2 23,737707 1 4d 3D 2p 3P
447,1473 6,25E+06 20,965513 2 23,737704 2 4d 3D 2p 3P
447,1473 2,51E+07 20,965513 2 23,737704 3 4d 3D 2p 3P
447,1485 1,04E+07 20,965523 1 23,737707 1 4d 3D 2p 3P
447,1488 1,89E+07 20,965523 1 23,737704 2 4d 3D 2p 3P
447,1682 1,41E+07 20,965645 0 23,737707 1 4d 3D 2p 3P
471,3139 5,85E+06 20,965513 2 23,595562 1 35 35S 2p 3P
471,3156 3,53E+06 20,965523 1 23,595562 1 3535 2p 3P
471,3376 1,19E+06 20,965645 0 23,595562 1 3535 2p 3P
492,1931 2,02E+07 21,219467 1 23,737949 2 4d 1D 2p 1P
501,5678 1,34E+07 20,617179 0 23,088589 1 3p 1P 25 1S
504,7738 6,54E+06 21,219467 1 23,675181 0 451S 2p 1P
587,5599 1,99E+06 20,965513 2 23,075225 1 3d 3D 2p 3P
587,5614 1,76E+07 20,965513 2 23,07522 2 3d 3D 2p 3P
587,5615 7,07E+07 20,965513 2 23,075219 3 3d 3D 2p 3P
587,5625 2,94E+07 20,965523 1 23,075225 1 3d 3D 2p 3P

587,564 5,32E+07 20,965523 1 23,07522 2 3d 3D 2p 3P
587,5966 3,96E+07 20,965645 0 23,075225 1 3d 3D 2p 3P
667,8154 6,38E+07 21,219467 1 23,075644 2 3d 1D 2p 1P
706,2281 4,89E+04 22,720011 1 24,475229 1 11p 3P 3535
706,5176 1,54E+07 20,965513 2 22,720011 1 3535 2p 3P
706,5214 9,24E+06 20,965523 1 22,720011 1 353S 2p 3P
706,5707 3,08E+06 20,965645 0 22,720011 1 353S 2p 3P
728,1349 1,81E+07 21,219467 1 22,921877 0 35 1S 2p 1P
1082,9088 1,02E+07 19,820963 1 20,965645 0 2p3P 2535
1082,0247 1,02E+07 19,820963 1 20,965523 1 2p3P 2535
1083,0336 1,02E+07 19,820963 1 20,965513 2 2p3P 2535

http://www.pmp.uni-hannover.de/cqi-bin/ssi/testlkca/sekur.html
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Annexe 3 Bibliographie sur hélium liquide
Auteurs Domaine étudié Méthodes d’excitation Phase
(Surko, et al., 1968) Source radiative Superfluide

(Fischboch, et al., 1969) Source radiative Supieid!
. Faisceau d’électrons .
(Dennis, et al., 1969) 600-1100nm (160keV) Superfluide
(Surko, et al., 1970) uv Faisceau d’électrons Siipide
, 1083nm &°,-c’z"; | Faisceau d'électrons .
(Hill, et al., 1971) b5 5, (160keV) Superfluide
(Keto, et al., 1974) 600-1100nm Faisceau d'élestro Superfluide
706nm, 912nm,
(Soley, et al., 1974) 917nm, 659nm, faisceau d'électron Liquide
639nm, 1083nm...
(Tokaryk, et al., 1995) 750nm-1000nm Faisceau d¢oRr Gaz a 4,2K
(Qin, et al., 1997) visible Décharge pulsé 4,2K
(Benderskii, et al., 1999) Laser femtosecond Bluce
(Parshin, et al., 2000) | 1083nm (& ," -c°%," Emission de champ Liquide
g
Trottier, et al., 2000 400-1600nm Faisceau d o] Liquide
éopr q
(Haeften, et al., 2002) 659nm et 667nm Rayonnement Clusters
synchrotron
(Haeften, et al., 2005) VIS/IR Rayonnement Clusters
synchrotron
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Annex 4 Nomenclature

Une molécule diatomique posséde plusieurs étatgr@é@teques d’ou une classification
semblable a celle utilisée pour les atomes. Ldéréifits moments angulaires intervenant dans
la molécule diatomique sont :

L - moment cinétique angulaire des électrons ;

S : moment angulaire de spin électronique, le morgaantique S est entier ou demi-
entier suivant le nombre d’électron (paire ou impai

N : moment de rotation des noyaux qui est toujoerggndiculaire a I'axe passant par
les deux noyaux ;

—_—

A : projection du moment angulaire orbital sur I'axe internucléaire. Le nombre
guantique)\ peut étre prendre les valeurs 0, 1, 2, ........ L. amme les états correspondants
aux valeurs dé par des lettres grecques majuscules ;

+ exposant est utilisé pour spécifié la parité dats&(A\=0) ;
g/u représente la symétrie électronique ;
+/- suivant la permutation des noyaux dans le eamdlécule mononucléaire.

L’état le plus général s’écrira :

LettrezS”/\*(gl .

)Q*

La « lettre » symbolise un état électronique d'gieell.. On utilise une lettre latine pour
moment angulaire total dans la configuration.

/N 0 1 2 3

états z M A o

Le moment angulaire total le long de I'axe intedgage note est appel&=A+Z, il
désigné les composantes de spin-orbite du mul@pletaleur algébrique po£0.

Les difféerents moments angulaires—spin d’électrampment angulaire d’orbitale
électronique, moment angulaire de rotation nuatéaforment une résultante qui est toujours

noté J
J=L+S+N
Quand nous analysons des bandes moléculaires, |Ecuie n’'est pas statique, elle
présente toujours un mouvement de vibration etotition. Les deux mouvements doivent
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étre couplés au mouvement des atomes dans laioliretd I'axe inter-atomique. De méme,
nous devrons considérer I'influence mutuelle desivements de rotation et vibration sur I'un
l'autre.
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Annex 5 Régles de sélection

Les régles de transition entre deux états élecjums sont tres complexes puisqu’elles
dépendent du cas de couplage auquel appartientirchtbes deux états électroniques, et que
souvent le type de couplage dépend de la valedr m&anmoins et quels que soient les cas de
couplage des deux états, la régle :

AJ=0, avec'F0 «/—J"=0 est impérative.

En outre, les regles de transition concernant lesprggtés de symeétrie sont
généralement respectées :

+ /o H - -+ o -
Et, lorsque la molécule est homonucléaire :
SoS,a-a,S-/-a
et enfin lorsque les deux moyeux portent la ménaegsh:
goU,g-/-g,etu-/-u

Lorsque les deux états électroniques appartiennantcas a ou au cas, lil faut ajouter
les regles :

AN=0,+1
AS=0

Les regles de transition qui ne sont respectées tprsque les états électroniques
appartiennent tout les deux au cas. alors £ est défini pour I'un et l'autre des états

électroniques et les deux régles=0, +1 et = =0 sont équivalents a la seule régle :
AQ=0,+1
Si les deux états électronique sont tel Qu#), la regleAJ=0,+1 se réduit a:
AJ==1 pourQ=0—-0Q=0

Les regles de transition qui ne sont respectées tprsque les états électroniques

appartiennent tout les deux au cas. lalors K est défini pour l'un et l'autre des états
électroniques et les transitions obéissent a lie rég

AK=0, £1 avec la restrictioAK=x1 pour les transitions—2.
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Annex 6 Les différents couplages énoncés par Hund

Dans la molécule, il existe plusieurs moments aaiged. Suivant le mode de leur
association, on peut distinguer plusieurs cas deplage, mais aussi plusieurs cas de
découplage suivant la valeur du nombre quantiqueradation J. De plus toutes ces
interactions entre les différents moments angudaile la molécule jouent un réle important
dans les expressions des énergies de rotatigd)s F

Dans la molécule diatomique, les difféerents momemgulaires tels que le spin
électroniquesS, le moment orbital électronique, et le moment de rotation pure de la
moléculeN, forme une résultante que I'on naleLe cas le plus simple, qui ne demande pas
de traitement particulier, est I'état électronigite puisque dans ce cakz0 et S=0 d’ou
comme J=N, on a affaire a un rotateur simple. Resirautres états, il faut distinguer les
différents modes de couplages qui ont été étudiesipnd.

Suivant le couplage les nombre quantique qui déntile systeme sont différents telles
que :

® Les interactions spin—orbite : interaction entrarlement magnétique associé au
moment angulaire orbital électronique et momentmatgue associé au spin ;

@ Les interactions spin — spin : interaction entgerf@ments magnétiques dipolaires
de spin électroniques ;

@ Les interactions spin — rotation : interaction ené spin des électrons et le champ
magneétique créé par la rotation des noyaux ;

@ Le passage d’'un mode de couplage a un autre edtdore la vitesse de rotation
de la molécule (le cas intermédiaire)

Dans le tableau sont illustrés les différents @bldnd avec les nombres quantiques associés.

Tableau 0-1 Cas de Hund et nombre quantiques

Couplage Nombres quantiques
Casa n,JAZ S
Casb n, JN,A,S
Casc n, J,Q
Casd n,J,N, S,/
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Cas a Casb

Casc Casd

Figure 0-1 Représentation vectorielle du couplageedtype (a), (b), (c) et (d).

Les cas de couplage a et b sont les plus communéeraontrés et nous allons les décrit par

la suite, les autres cas c et d sont plus ranes séront pas présentés.

» Casa. Il correspond aux molécules ayant une faible siéede rotation d’ou un

mouvement de rotation du noyau peu lié au mouvethesmelectrons autour du noyau.
Les vecteurd et S sont ainsi fortement couplés au champ électrgstatcrée par le
noyau le long de son axe internucléaire : le momemgulaire électronique est
fortement couplé avec 'axe internucléakegure 0-1(a) :

Q =AN-S,.., N+S

0-1
» Casb. Il s'applique aux état® et aux molécules |égéres ayant une grande vitbsse
rotation. Dans ce cas, I'effet de rotation de ldénoole devient important, et le vecteur
de spin n’est plus couplé a I'axe internucléalkeet N forment alors un vecteur K qui
représente le moment angulair total par conséquemtexiste pas efQ n'est pas
défini Figure 0-1(b):
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K=A+N
K=ANAN+LA+2...
J=K+SK+S-1../K-§

0-2
Par conséquence, chaque niveau K est composé desp8s niveaux.

» Cas intermédiair@-b. En fait, les cas a et b correspondent aux catebmlLes
premiers niveaux rotationnels des états électrasfly A ...appartiennent au
cas a alors que les états rotationnels élevésspmnelent au cas b. On parle ainsi
d’une transition de a vers b. Mais dans le casadadlécule Hg I'influence de
la rotation prédomine et nous serons toujours ¢awas b pour I'étaffl de He
(p 231 (Herzberg, 1950)).

Certains auteur&Kovacs et Budpont défini des criteres pour differncier les easgt
(b) .Soit Y la constante de couplage définie tejlee Y=A/B, ou A est la constante de
couplage qui mesure la force de couplage entre/S Stiivant la valeur absolue de Y, deux
critere ont été établies :

Si M est égale a zero ou trés faible alors le couptatyee type b (le cas de He2)

Si M est grande alors le couplage est de type a
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Annex 7 Longueur d’onde (Ginter, 1965)
eSI_Iq —§Z+u

v'-v"(0-0)
K R Q P
1 464,36746 464,977218
3 463,862771 465,06696 466,00798
5 463,447437 465,229016 466,81309
7 463,121625 465,461153 467,697534
9 462,883244 465,764016 468,66132
11 462,73331 466,136142 469,700115
13 462,674648 466,575249 470,811566
15 471,991995
17 473,237026
19 474,541332
21 475,900857
23 477,310565
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35+ 35+
CZQ“ZU

v'-v"(0-0)

K R P

1 916,134316 919,598577
3 914,466308 922,542416
5 913,310403 925,997091
7 912,671902 929,960923
9 912,56113 934,438837
11 912,981038 939,439943
13 913,944787 944,965225
15 915,465881 951,029585
17 917,559988 957,645265
19 920,245963 964,828154
21 923,552908 972,596131
23 927,507842 980,979783
25 932,148883 990,014712
27 937,526075

29 943,706047

31 950,763749
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Résumé

Ce travail présente les résultats des études iéleesr et spectroscopiques des décharges
couronne produites, en géométrie pointe—plan, taékum gazeux et liquide en fonction de
la pressiorP de 0,1 a 10MPa pour les températuree 4,2, 6-10 et 300K.

La mobilité des porteurs de charge (électrons ret)ie@n fonction de la pression et de la
température a été déduite des caractéristiqueamounoyen -tension. Les champs seuils
d’apparition des phénomenes de création de chéiagsation) pres de la pointe en fonction
deP etT ont été déterminés puis comparés aux champs deagja mesurés dans différentes
configurations.

L’émission de lumiére produite par les phénomeregéhération de charges pres de la
pointe a été enregistrée a lI'aide d’un ensembletspgaphe détecteur 2D CCD permettant
une analyse spectrale dans le domaine 200-1100em.shectres obtenus contiennent des
dizaines de raies atomiques (Het de bandes moléculaires ¢Hedont le nombre et le profil
dépendent fortement de la pression et de la temypérd’essai. L'analyse spectrale de ces
raies et bandes a été utilisée pour obtenir deseigmements complémentaires sur les
mécanismes mis en jeu dans une décharge courormiienmtres dense.

Le profil (élargissement, déplacement) des raiesnmjues a été étudié en fonction de
différents parametre®(T, etc) afin d’évaluer les conditions de densitgdd de température
T, dans la zone d'ionisation autour de la pointe.nBipie de nombreuses raies ont été
observées, nous avons sélectionné, pour I'andBsérois raies suivantes : ‘8 - 2p'P, 3¢S
~2p'P, et 385.2p°P correspondant aux longueurs d'ondes 667,8, 70828hm, qui
apparaissent sur le plus grand domaine de preapigliquée. Différentes approches de I'effet
de pression sur le profil ont été considérées. Qagod, dans nos conditions expérimentales,
nous avons montré que les effets & prendre en eoswit : I'effet résonant, le potentiel
repulsif et la méthode de la bulle. Les résultdtgious conduisent a des valeurs de densité N
de 1G%m™ pour T= 6 et 300K, et £&cm™ pour T=4,2K et les températures dans la zone
d’ionisation de 200-300K pour T=300K, 90-200K pdu6K, et 20-100K pour T=4,2K.

L'analyse des bandes moléculaireg’d— b%M, et D'=*,~ BNy & 640 et 660nm a été
effectuée par la méthode classique pour des spdosaffisamment résolus qui consistent a
simuler un spectre ro-vibrationnel théorique et &Zdmparer au spectre expérimental. Aprés
minimisation des différences de surface, on en itldda températures vibrationnelle et
rotationnelle des molécules. Nous avons obtenuagord satisfaisant entre la température
rotationnelle et la températurg déduite du profil des raies atomiques pour T=6K.

Mots-Clés: Décharge couronne — Hélium liquide — Diagnostiecsmscopique d’un
plasma — Profil des raies atomiques — Mobilité @estrons et des ions
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