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Résumé — Plusieurs technologies plasmas utilisent [’aluminium, dans ces systémes les
électrodes et/ou les fils sont faits d'aluminium. Durant l'interaction du plasma d’air et du
métal en aluminium, la composition chimique joue un role clé sur les phases condensées. En
outre le champ électrique peut atteindre une valeur tres élevée, entrainant le plasma hors de
I'équilibre thermique. Les électrons atteignent alors une température T, plus haute que celle
des espéeces chimiques lourdes T; . Dans cet article, nous évaluons le déséquilibre thermique
0 =T, /T, en fonction du champ électrique variant de 10° V/m & 10° V/m pour un plasma
d’air et d’aluminium (10% Al, 90% air), (50% Al, 50% air) et (90% Al, 10% air) en
pourcentage molaire. Puis nous présentons [’influence du déséquilibre thermique sur les
phases condensées (aluminium, nitrure d’aluminium, oxyde d’aluminium) apparaissant aux
basses températures et sur l’enthalpie massique. La composition chimique d’un plasma, dont
le mélange initial est de 10% d’aluminium et 90% d’air, est étudiée montrant ainsi la forte
influence du déséquilibre thermique sur les phases condensées.
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Introduction

Nous supposons que le plasma est créé a la pression atmosphérique dans le systeme
électrique. Pour obtenir la composition chimique nous utilisons la minimisation de I’énergie
libre de Gibbs modifiée pour les plasmas hors de I’équilibre thermique [1]. Nous prenons en
compte trois températures internes :
e la température de rotation T,y la température de vibration T, la tempeérature
d’excitation électronique des atomes et des molécules diatomiques ;
deux températures de translation :
e latemperature de translation des électrons libres Te et la température de translation des
particules lourdes T,.
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Pour obtenir la composition chimique, les formules nécessaires et la méthode numérique
utilisée sont décrites dans la référence [2]. Nous prenons en compte cing phases condensées :
AIN (solide), Al (liquide et solide), Al,O3 (liquide et solide) [3]. Afin de déterminer le
déséquilibre thermique nous avons pris en compte une variation de champ électrique comprise
entre 10° V/m et 10° V/m. Dans le premier paragraphe nous donnons les équations nécessaires
a I’obtention du déséquilibre thermique puis dans le paragraphe suivant nous donnons les
résultats sur le déséquilibre thermique, la composition chimique et 1’enthalpie.

1. Equations nécessaires au bilan énergétique
Les électrons libres acquiérent de 1’énergie via le champ électrique entre deux collisions. Le
libre parcours moyen des électrons libres (indice libre_e) s’écrit
2 1
libre.e = ~AD , v . AG@D 1
\/Enl 11 +2i=2ni 1i ()

ou n; est la concentration des espéces chimiques i, I’indice 1 étant attribué aux électrons et
_ﬁ.’l) est la section efficace de transfert de quantité de mouvement moyenne entre les
¢lectrons et I’espéce chimique considérée i (i € [2,N]).

Nous devons étudier les collisions entre les électrons et les particules chargées et les collisions
entre les électrons et les particules neutres. Les collisions entre les électrons et les particules
chargées sont décrites par un potentiel Coulombien écranté :

Zje r

1
V(T)Z_FSO " exp(—z )

ou &, est la permittivité du vide, e est la charge élémentaire, Z; est le nombre de charges
élémentaires de I'espece chimique j, r est la distance entre les deux particules et A, est la
longueur de Debye. Il existe différentes formules de la longueur de Debye et le choix
approprié de la longueur de Debye est toujours discutable. Nous adoptons celle pour laguelle
les électrons sont considérés comme mobiles :

. < 1 ezn1>_1/2 -

ke, T,

avec k la constante de Boltzmann.

AL1)

Pour déterminer les sections efficaces moyennes de quantité de mouvement Q;

utilisons :

e |a table de Mason et al [4] complétée par celles de Devoto [5] pour les collisions
électron-charge;

nous

e les données publiées dans [6] pour les collisions électron-neutre.

Le temps T entre deux collisions électron-particule peut étre estimé par t = % ou v; est

1

la vitesse moyenne des électrons. En supposant que la vitesse de dérive des électrons est
faible comparée a la vitesse moyenne des électrons et en utilisant une distribution de
Maxwell-Boltzmann on obtient:
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8kT,

my

(4)

S
I

oU m, est la masse d’un électron.

Nous supposons que les électrons se relaxent vers une distribution maxwellienne a la
température T, et que les particules lourdes se relaxent vers une distribution maxwellienne a

la température T;. Ainsi, en égalant I'énergie transmise aux particules lourdes par les chocs
2mq 1

- 1 — en prenant en compte I’énergie gagnée dans le champ
i#1

électrique entre deux collisions e?

électroniques : gk(Te —-T)

E2

—1,
my

le déséquilibre thermique 6 = ;— obéit & une équation
1

du second degré :

2

we? E?m, . 2 )
= m2 libre_e
avec m, la masse moyenne pondérée par les concentrations respectives des particules lourdes
et E la valeur du champ électrique.

2. Résultats

Les Figures 1.a, 1.b et 1.c représentent le calcul du déséquilibre thermique en fonction de la
température des especes lourdes pour différentes valeurs du champ électrique et pour
différentes proportions d’air et d’aluminium a la pression atmosphérique : Figure 1.a. (10%
d’air et 90% d’aluminium), Figure 1.b. (50% d’air et 50% d’aluminium) et Figure 1.c. (90%
d’air et 10% d’aluminium). Le pourcentage initial est donné en pourcentage molaire. Le
déséquilibre thermique est d’autant plus grand que le champ électrique est €élevé. Pour un
champ électrique de 10% V//m, classique dans Iarc électrique, I’équilibre thermique est atteint
a partir de 4000 K et ceci pour toutes les proportions d’air et d’aluminium considérées.

Compte tenu de la variation de la composition chimique et donc du libre parcours moyen des
électrons libres (1), on observe une légéere différence de la valeur du déséquilibre thermique
en fonction de la proportion d’air et d’aluminium.
A titre d’exemple, pour un champ électrique de 10° V/m et une température des lourds de
4000 K, on obtient un déséquilibre & de 2,7 pour 10% d’air (Figure 1.a.) ; de 2,65 pour
50% d’air (Figure 1.b.) et 2,82 pour 90% d’air (Figure 1.c.). La différence la plus notable est
la présence de phases condensées différentes en fonction des proportions initiales :

e trois (Al, AIN, Al;Os3) pour le mélange initial (10% d’air, 90% d’Al) (Figure 1.a.),

e deux (AIN, Al,O3). pour le mélange initial (50% d’air et 50% d’Al) (Figure 1.b.)

e une (Al,O3) pour le mélange initial (90% d’air et 10% d’Al) (Figure 1.c.).
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Figure 1.a. Evaluation du déséquilibre thermique en fonction de la température des lourds
sans phase condensée a la pression atmosphérique pour un pourcentage molaire de 10% d’air
et 90 % d’aluminium. Les lignes continues indiquent 1’apparition des phases condensées.
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Figure 1.b. Evaluation du déséquilibre thermique en fonction de la température sans phase
condensée a la pression atmosphérique pour un pourcentage molaire de 50% d’air et
50 % d’aluminium. Les lignes continues indiquent 1’apparition des phases condensées.
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Figure 1.c. Evaluation du déséquilibre thermique en fonction de la température sans phase
condensée a la pression atmosphérique pour un pourcentage molaire de 90% d’air et
10 % d’aluminium. La ligne continue indique 1’apparition de la phase condensée.
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Figure 2.a. Evolution de I’enthalpie massique en fonction de la température des lourds pour

différents déséquilibres thermiques et pour un pourcentage molaire de 10% d’air et
90 % d’aluminium a la pression atmosphérique.
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Figure 2.b. Evolution de I’enthalpie massique en fonction de la température des lourds et
pour différents déséquilibres thermiques et pour un pourcentage molaire de 50% d’air et
50 % d’aluminium a la pression atmosphérique.
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Figure 2.c. Evolution de I’enthalpie massique en fonction de la température des lourds et pour

différents déséquilibres thermiques et pour un pourcentage molaire de 90% d’air et
10 % d’aluminium a la pression atmosphérique.
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Nous avons représenté 1’enthalpie massique sur les Figures 2.a, 2.b et 2.c pour différentes
proportions d’air et d’aluminium & la pression atmosphérique. Pour une température des
especes lourdes données 1’énergie de translation des électrons est plus importante. Ainsi pour
une temperature des espéces lourdes donnée, nous remarquons que I’enthalpie est plus
importante pour un déséquilibre thermique plus important. La composition chimique variant
en fonction du mélange initial, nous notons que 1’enthalpie est plus importante pour les plus
fortes proportions d’air. Les sauts brusques d’enthalpie correspondent aux changements de
Nous comptons :

phase.

trois sauts pour le mélange initial de 10% d’air et 90% d’aluminium (Figure 2.a.),

deux sauts pour le mélange initial de 50% d’air et 50% d’aluminium (Figure 2.b.),
un saut pour le mélange initial de 90% d’air et 10% d’aluminium (Figure 2.c.).

Ces sauts d’enthalpie apparaissent a plus basse température lorsque le déséquilibre thermique
augmente en accord avec les Figures 1.
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Figure 3.a. Evolution, en fonction de la température, de la composition chimique a 1’équilibre
thermique pour un pourcentage molaire de 10% d’air et 90 % d’aluminium a la
pression atmosphérique.
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Figure 3.b. Evolution, en fonction de la température des lourds, de la composition chimique
pour un plasma hors d’équilibre 8 = 1,5 et pour un pourcentage molaire de 10% d’air et
90 % d’aluminium a la pression atmosphérique.
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Figure 3.c. Evolution, en fonction de la température des lourds, de la composition chimique
pour un plasma hors d’équilibre 8 = 2 et pour un pourcentage molaire de 10% d’air et
90 % d’aluminium a la pression atmosphérique.
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Les Figures 3.a, 3.b et 3.c montrent I’évolution de la composition chimique pour la
proportion de 10% d’air et 90 % aluminium a 1’équilibre thermique et hors de 1’équilibre
thermique. Trois phases condensées sont présentes. On observe que plus le déséquilibre
thermique 6 est important plus les réactions chimiques (ionisation et dissociation) s’effectuent
aux plus basses températures des lourds. Ainsi pour un déséquilibre thermique élevé les
électrons sont majoritaires au-dessus de 4500 K. Les équilibres chimiques entre la phase
condensee et la phase plasma, constituée de plusieurs gaz neutres et ionisés, déependent de la
nature chimique de ces especes. Le premier constat est que la composition chimique du
plasma varie en fonction du déséquilibre thermique. A titre d’exemple, on note une
diminution de la concentration de Al,O et une apparition a basse température des lourds de la
concentration de AIO en fonction du déséquilibre thermique. Deuxiéme constat est la
variation en fonction du désequilibre thermique de la température de changement de phase
entre la phase condensee et la phase plasma. Par exemple, la température des lourds a laquelle
le nitrure d’aluminium se sublime est de 2680 K et de 2330 K respectivement a 1’équilibre
thermique et hors d’équilibre thermique (€ = 3). Il en est de méme pour les températures de
vaporisation de I’aluminium et de 1I’oxyde d’aluminium passant respectivement de 2767,5 K a
2172,5 K et de 2387,5 K a 2162,5 K. On note que durant un refroidissement et en fonction de
I’état du plasma (a 1’équilibre ou hors de I’équilibre) 1’apparition de la premiére phase
condensée varie : on obtient du nitrure d’aluminium pour un déséquilibre thermique de 3 alors
qu’une goutte de liquide d’aluminium apparait a 1’équilibre pour le méme mélange initial
considéré,

Conclusion

Les plasmas d’air et aluminium sont couramment rencontrés dans les technologies utilisant
I’arc électrique de fagon opinée ou voulue. Dans cet article nous avons montré le lien existant
entre le champ électrique et le déséquilibre thermique. Ce dernier est évalué numériquement
en fonction du champ électrique. Nous avons montré que plus le champ électrique est élevé
plus le déséquilibre thermique est important aux basses températures.

L’augmentation du déséquilibre thermique fait varier la composition chimique du plasma. La
température d’équilibre chimique entre les phases condensées et la phase plasma (contenant
plusieurs especes chimiques différentes) varie en fonction du déséquilibre thermique et par
conséquent du champ électrique. Nous avons montré qu’en fonction du déséquilibre
thermique, des phases condensées différentes apparaissent (oxyde d’aluminium, nitrure
d’aluminium, aluminium).
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