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Introduction générale

Introduction générale

L’étude des décharges électriques est une discipline ancienne, dont I’un des pionniers est le
célebre physicien anglais M. Faraday, dans la premiére moitié du 19°™ sigcle. Le terme "plasma"
a eté introduit par 1. Langmuir en 1928, lors d’etudes sur les tubes & décharges contenant un gaz
ionisé. Ce quatrieme état de la matiere est passé du domaine de curiosité de la nature, sorte de
jouet des physiciens, & celui d’outil industriel indispensable depuis la deuxiéme moitié du 20°™
siecle. En particulier, les applications en traitements de surfaces par plasma sont aujourd’hui
utilisées dans de nombreux domaines dont voici quelques exemples :

e Meétallurgique: anticorrosion, oxydation, film protecteur,...

e Optique : anti-reflet des verres, couches protectrices ;

e Microélectronique : fabrication des circuits intégrés (gravure, dépot, dopage), collage,

nettoyage

e Stérilisation : d'instruments médicaux, d'emballages ;

¢ Industrie automobile : collage (des portiéres, pare-brise,...)

e Emballage : traitement verres, collage.

L’explosion de I’industrie de la microélectronique est intimement liée aux progres accomplis
dans la maitrise des procédés plasmas impliqués dans la réalisation de composants électroniques

a base de silicium.

Par ailleurs, I’étude des plasmas a nécessité des efforts importants dans le domaine de la
simulation numérique et bénéficie de la puissance des calculateurs actuels. L’objectif principal
de ces études numériques est de proposer des méthodes numériques robustes, précises et les
moins colteux possibles pour simuler les différents phénomenes mis en jeu. Grace a leur
caractere de reproductibilité, les simulations peuvent permettre par exemple, de vérifier une
théorie a un colt moins important que I’expérience, mais aussi de compléter, voire de guider, des

études expérimentales.

Le travail que nous présentons dans ce mémoire porte sur une contribution a la modélisation
d’une décharge continue d’un gaz moléculaire. Cette modélisation impose la détermination de
réactions chimiques mises en jeu dans le cceur du plasma et de la cinétique associée ainsi que la
détermination, en fonction des divers parameétres opératoires (tension DC, température, pression
et composition du gaz, géométrie du réacteur, ...), de la répartition des densités de charges ainsi

que du champ et du potentiel électriques.

.




Introduction générale
Nous avons articulé notre mémoire autour de trois chapitres:

Le premier chapitre, comportera deux parties: la premiére, avec une vocation purement
introductive, sera consacrée a la présentation des quelgques notions physiques fondamentales sur
les décharges par plasmas. Dans la seconde partie, nous rappellerons brievement les divers
modeles numériques utilisés pour la simulation des différents types de décharges plasmas.

Le deuxiéme chapitre détaillera le modeéle fluide et la technique numérique qui peuvent étre
appliqués pour le calcul de la décharge. Ce modéle prend en compte la cinétique de formation
des especes chargées du plasma (électrons, ions positifs et ions négatifs) ainsi que leurs
transports couplés a I'équation de Poisson pour le champ électrique. Nous décrirons le systéme
d’équations macroscopiques mises en jeu, avec certaines hypotheses spécifiques et grandeurs
caracteristiques, ainsi que I’application de la méthode des différences finies pour discrétiser les
équations non linéaires, en exprimant les approximations prises en considération et plus

particuliérement les conditions aux limites et initiales dans notre modeéle.

Dans le troisieme chapitre, nous montrerons, tout d’abord, les différents gaz (atomiques et
moléculaires) que nous avons traités dans notre modélisation, dans le but de comprendre le
comportement électrique de la phase gazeuse du plasma. Nous poursuivrons par une déclaration
des valeurs des différents parameétres et coefficients nécessaires pour I’exécution du programme
de la décharge. Enfin nous cléturerons ce chapitre par une synthése des résultats numeériques
obtenus en termes de distribution spatial des différentes espéces chargées (électrons, ions positifs

et ions négatifs) ainsi que du champ électrique et du potentiel.

Nous terminons notre mémoire par une conclusion générale qui synthétise les résultats
obtenus et donne un apercu de perspectives qui peuvent étre développées pour mieux

comprendre ce sujet.
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Chapitre I : Généralités sur les plasmas Physiques

I-1 Introduction

La synthése et le traitement de couches minces par plasmas froids sont fréquemment utilisés
dans la fabrication des circuits intégrés. Ces procédés substituent certaines méthodes
conventionnelles en raison des avantages que confére 1’utilisation des plasmas : fabrication a
basse température évitant tout dommage des composants microélectroniques, plus précis, plus
rapides...

Ce chapitre est une introduction générale, assez détaillée, a la physique des plasmas. Il nous a
paru utile de faire une présentation élémentaire de certaines notions qui lui sont relatives. Nous
expliquerons d’abord les grandeurs caractéristiques d’un plasma de laboratoire et les différentes
régions de I’espace inter ¢lectrodes, ensuite, nous mettrons en lumicre les divers modeles

numériques utilisés pour la simulation des différents types de décharges plasmas.

I-2 Classification de I’état de la matiére du point de vue thermodynamique

Traditionnellement la matiére est classée suivant trois états [1]:
I’état solide
- D’état liquide
1’état gazeux
Cependant lorsqu’on chauffe le gaz, sous I’effet de 1’agitation thermique ses molécules
s’ionisent, peuvent se fragmenter pour donner un ensemble composé d’¢lectrons, d’ions, de
fragments moléculaires et d’espéces neutres avec, dans certains cas, une luminescence. On
obtient ainsi un gaz partiellement ionis¢ et globalement neutre. C’est ce qu’on appelle le plasma.

Les quatre états de la maticre sont illustrés sur la figure I-1.
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Chapitre I : Généralités sur les plasmas Physiques

I-3 Définition d’un plasma

Le plasma est le quatrieme état de la maticre et représente pres de 99 % de 'univers. Il existe
soit a I’état naturel (couronne solaire, Soleil, intérieur des ¢€toiles,...), soit en laboratoire ou il est
généralement produit par des décharges électriques. Les plasmas sont des gaz contenant des
atomes, des molécules et des ions dans 1’état fondamental ou dans un état excité, des électrons et

des photons qui proviennent de la désexcitation des états excités.

Dans la vie quotidienne, les gaz sont connus pour étre des isolants électriques. Cela vient du
fait qu’ils ne contiennent que des espéces neutres (des molécules et des atomes). Par contre, en
présence d’un champ électrique assez intense, ils peuvent devenir conducteurs. Un événement
extérieur, par exemple le rayonnement cosmique, peut créer des €lectrons qui sont accélérés par
le champ électrique appliqué et qui peuvent alors ioniser les molécules du gaz par impact. Cette
création de charges électriques fait passer le gaz a 1’état conducteur. Il en résulte donc la création
d’un gaz partiellement ionisé contenant ng neutres, n, ions positifs et ne électrons par unité de

volume (cas du gaz électropositif) [2, 3], Comme c’est illustré sur la figure I-2.

A TD’échelle macroscopique, le gaz est quasiment neutre car les densités d’ions m, et
d’¢électrons n. sont pratiquement identiques ne = np, [4]. Cette quasi-neutralité¢ est maintenue par
des forces €lectrostatiques qui apparaissent dés que ne # np, et qui font revenir le gaz a I’état

neutre.

Figure I-2 : Plasma et particules chargées Avec:

+: les ions ;

-: les électrons qui se déplacent a grandes
vitesses ;

O: les neutres en noirs, qui peuvent changer de
statut selon les collisions.
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I-4 Grandeurs caractéristiques

Les plasmas sont caractérisés principalement par les parametres suivants : Le degré
d’ionisation, Les températures électronique et ionique, le libre parcours moyen, la longueur de

Debye et la densité des particules chargées.

e Le degré d’ionisation

Le degré d’ionisation d’un plasma est défini par :

n0
n+n,

a =

I-1)

Ou ny est la densité des électrons (ion positifs) et n est la densité des especes neutres.
Si a<10", alors le plasma sera dit «faiblement» ionisé et si O >10, alors il est dit «fortement»
ioniseé.

Le mouvement des particules chargées peut étre alors dominé par des collisions avec d’autres
particules chargées si le plasma est « fortement ionisé » ou par collision avec des neutres s’il est

« faiblement ionisé ».

e Les températures électronique et ionique

Un plasma froid est un milieu de type gazeux hors équilibre thermodynamique. Les énergies
des électrons, ions et molécules excitées étant différentes, il n’existe pas de température
thermodynamique pour le plasma comme on peut la définir pour un gaz neutre. La valeur des
énergies des especes présentes dans le plasma suit cependant une loi de distribution statistique
qui peut étre de type Maxwell-Boltzmann [5] et ’on peut ainsi définir la température statistique

des différents ¢éléments en utilisant 1’équation :

1 2 _(3).k.. ]
EC—(E)m-V _(zj Ky T (1-2)

ou Ec est I’énergie cinétique, m la masse de la particule, V la vitesse quadratique moyenne, T
la température en Kelvin et Kg la constante de Boltzmann (1,38.10% I.K™).

On définit ainsi trois températures :
Te : pour les ¢électrons ;

T; : pour les ions ;
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T, : pour les espeéces neutres.

Les masses des ions et des molécules étant proches, leurs températures sons voisines et de
I’ordre de la température ambiante. Par contre la température €lectronique est beaucoup plus

¢levée.

e La densité

La densité n est définie comme le nombre de particules par unité de volume, et ce pour
chaque espece (électrons, ions, neutres). La neutralité du plasma implique n.= n,, en supposant

que la densité d’ions négatifs est quasiment nulle [6].

e La fréquence plasma

Quand on provoque une perturbation locale dans un plasma, initialement neutre, de sa position
d’équilibre en faisant apparaitre un exces d’¢lectrons suivant un plan d’épaisseur di, comme
c’est illustré sur la figure 1-3, il va y avoir accumulation de charges qui générent un champ
¢lectrique qui exercera une force de rappel sur les électrons en exces (revenir vers I’état
d’équilibre de neutralité). Ces électrons mis en mouvement effectueront des oscillations autour

d’une position d’équilibre moyenne avec une fréquence angulaire @pe donnée par [4, 7] :

(I-3)

pe

m)

+ + + o+

Figure I-3 : Perturbation d’un élément de plasma de longueur |

-l
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Si I’on tient compte de la masse finie des ions, on montre aussi que les ions ont un mouvement

sinusoidal de pulsation my;, appelée pulsation plasma ionique :

Wy = (1-4)

avec :
m,, (m;): masse de 1’électron, (d’ion) ;

€ : permittivité du vide (8,8542.10"2 F/m),
q : la charge électronique (1,6022.10™" C),

n.=n, = ng dans le cceur du plasma (avec ng la densité de charge initial a t = 0s).

Par ailleurs, ces fréquences rendent compte de la capacité des charges (€lectrons, ions) a
suivre les variations périodiques du champ électrique appliqué par le générateur. On distingue
alors trois types de plasmas selon la valeur de la fréquence d’excitation f appliquée par le

générateur par rapport aux fréquences plasmas €lectronique fpe et ionique fp; [8]:

1. les plasmas basses fréquences (quelques centaines de Hz a quelques centaines de kHz) :

(f < fpi < fpe), ou les électrons et les ions suivent les variations du champ appliqué.

2. les plasmas radiofréquences (1 MHz a 0.5 GHz) (fpi < f < fpe), ou les ions sont confinés

dans le plasma alors que les électrons suivent encore les variations du champ électrique.

3. les plasmas hyperfréquences (500 MHz a quelques GHz) : (fpi < fpe < f), ou les électrons

et les ions ne peuvent plus suivre le champ électrique appliqué.

e Lelibre parcours moyen

Considérons le mouvement d’un ¢€lectron traversant des cibles d’atomes supposés fixes. Le

libre parcours moyen A est donné par la relation [5, 9]:

avec oc=rx-r’

ou ng est la densité du gaz, G est la section efficace et r est le rayon de I’atome cible.

<
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. , ) \Y
La fréquence de collision entre 1’¢lectron et les atomes cibles vest: v = 7‘“

qui équivaut a :

V:g.ng.(zKB'%)% (1-5)

P
ouV, = (2KB %) , représente la vitesse thermique et m est la masse atomique.

o Lalongueur de Debye

Une charge immergée dans un plasma est entourée de charges de signe opposé qui tendent a

écranter son champ coulombien. Cette influence a lieu pour toute distance inférieure a la

longueur de Debye Ap définie par I'Equation [2, 6, 10, 4]:

g, Kg T T,(K)
Ao = [F—B ¢ : yl =6.9 |—¢ ]
0= et ou o(em)=69,/ 5] 0

Cette longueur peut également étre calculée lorsque les particules chargées négativement sont
séparées en deux populations de températures différentes. Par exemple dans le cas de plasmas
¢lectronégatifs, contenant les densités d’électrons ne de température T, d'ions négatifs n, de
température T;. et d’ions positifs n, de température Ti+ et que 1'on considére la quasi-neutralité

avant perturbation n,= ne + n,, la longueur de Debye en plasma électronégatif s'écrit alors:

P & Ky T, [1+a . I+a (1-7)
P~ n-q> \l+ya ~° \l+ay

T n . . . T
Avecy == et a =—" qui représente I’¢lectronégativité du plasma. Pour « >>1 le plasma est
ne

fortement électronégatif [5].

Il en résulte que la neutralité du plasma n'existe qu'a une échelle d'observation supérieure a

Ap. Cette notion est importante pour concevoir un réacteur plasma : la dimension L de I'enceinte

doit étre trés supérieure a Ap pour assurer la quasi neutralité du plasma.

]
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Le paramétre Ap peut varier de quelques microns (plasmas denses) a plusieurs dizaines de

metres (Plasmas spatiaux).

I-5 Classification des plasmas

11 existe deux types essentiels de plasmas, les plasmas thermiques et les plasmas électriques :

e Plasma thermique

Le gaz est chauffé a une température suffisamment élevée pour une ionisation partielle ou
complete. Les especes présentes sont alors en équilibre thermique les unes avec les autres, telles
que :

Te ~ Ti ~Tn

Les plasmas utilisés dans les réacteurs a fusion sont du type thermique. L’un des
désavantages des plasmas thermiques est leur caractére destructif par leur température élevée au

contact des matériaux.

e Plasma électrique

Les plasmas induits électriquement sont appelés « décharges » et a cause de leurs basses
températures, ils sont quelquefois assimilés aux plasmas froids. Par définition le plasma froid est
un gaz ionisé qui n’est pas a I’équilibre thermodynamique et dont seuls les électrons sont

chauffés. Bien évidemment les décharges ne sont pas en équilibre thermique lorsque :

Te >>Thet Te>Ti>T,

Les types de plasmas les plus utilisés induits électriquement sont la décharge en courant
continu, créée par I’application d’un potentiel DC [11], la décharge radiofréquence RF qui utilise
un champ ¢électrique de fréquence radio ~13.56 MHz [12, 13] et la décharge micro-onde avec

une fréquence de 2.45 GHz [14, 15].

I-6 Les plasmas limites

Seules les caractéristiques du plasma en volume ont été énumérées jusqu’a maintenant, mais
que se passe-t-il lorsque le plasma est confiné dans une enceinte ? Que se passe-t-il au niveau des

parois du réacteur ?

v
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[-6-1 La diffusion ambipolaire

Dans les zones de forts gradients comme au voisinage d’une paroi, les phénomenes de
diffusion des porteurs de charge deviennent trés importants. Les gradients de concentration
induisent des flux d’électrons et d’ions vers la paroi mais, étant donné la plus grande mobilité
des ¢€lectrons, le flux d’électrons excede celui des ions [3]. La paroi (supposée isolée) va donc se
charger négativement en produisant un champ électrique Ey dans sa direction comme c’est

illustré sur la figure I-4.

|
I
r, . T
:/;*" : “\\\:-
I, e
,f,/ _E 1 _E \\
_ | N |
0 +2L =

Figure I- 4: La diffusion ambipolaire

Le cceur de la décharge, loin des parois du réacteur, est caractérisé par une densité de charge
constante et nulle. Ceci implique en particulier une densité¢ de courant total j nul et donc 1’égalité

des flux électronique et ionique [16]:

Oul,etl , représentent les flux électronique et ionique respectivement avec :

I,=-D,Vn,-nuE, e T,=-DVn +nuE,

Cette représentation introduit deux coefficients de transports: la mobilité £ et le coefficient de
diffusion D pour les particules chargées (¢électrons, ions).

On trouve donc :

7 =a(n,u, +n,u,)E, +q(D, -D,)Vn =0

<]



Chapitre I : Généralités sur les plasmas Physiques

L’¢galité entre flux d’especes a lieu grace a un champ électrique, appelé champ ambipolaire,

qui s’établit de manicre a retarder les €lectrons et accélérer les ions. Ce champ est obtenue en
écrivant I’égalité des flux totaux d’ions et électrons (fEpr). En tenant compte de 1’¢lectro-
neutralité (n.= np), le champ électrique ambipolaire est présenté par la relation [7]:

g ~Do=D. ¥n

=—F e I-8
Mot py N .

X

De telle sorte que le flux ambipolaire est donné par T, = fp =T, on trouve donc [5, 17]:

l:a :_/upDe +:uer ﬁn
My + M
r,=-D,, Vn

Le coefficient de diffusion ambipolaire D,mp est calculé a partir des mobilités et des coefficients

de diffusions des électrons et des ions.

KgT

Utilisons la relation d'Einstein (— = ) pour les particules chargées (€lectrons, ions positifs)

et pour x, >> 4, , La relation précédente peut étre simplifice pour aboutir a une expression assez

simple du coefficient de diffusion ambipolaire [7] :

T
D, '[H'I'e] T
D,,=———— %= Dp[1+—6j (1-9)
1, Dy T
_l’_
T.D

Le plasma a, pour le moment, ét¢ considéré comme électriquement neutre, équipotentiel et loin
des perturbations. On peut donc définir un potentiel qui correspond a I'ensemble des especes du

plasma : le potentiel plasma V.

[-6-2 Répartition du potentiel inter électrode

Considérons d’abord le cas, présenté sur la figure I-5-a, d’un plasma confiné entre deux
¢lectrodes reliées a la masse et séparées par une distance d. Avec la neutralité¢ de charges (ne=

np), le potentiel électrique @ et le champ électrique Ex sont nuls partout.

1

\J
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Les ¢lectrons plus mobiles ne sont pas retenus par le plasma et sont absorbés rapidement par les
parois. Dans une échelle courte de temps, cela aboutit a la formation d’un espace de charge
positive prés des parois, di a la présence d’ions plus inertes (c.a.d n. << ny) comme c’est illustré
sur la figure-I-5-b. Cet espace de charge positive présente un profil de potentiel ®(x), avec la
valeur positive Vp dans le plasma, et tombant rapidement a zéro prés des parois. Comme le
champ ¢électrique est dirigé du plasma vers les parois, les électrons chargés négativement sont
retenus dans le plasma et les ions chargés positivement, en entrant dans la gaine, sont attirés par
les parois. Tant que le processus d’ionisation dans le plasma peut produire suffisamment d’ions,

le profil du potentiel peut rester stationnaire.
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Figure I- 5: Répartition du potentiel et densité des ions et des électrons :
a) avant et b) apres la formation de la gaine.

Lorsque le plasma est généré (excitation électrique), il apparait des zones sombres entre le
plasma et tout autre corps le limitant spatialement, en particulier, les électrodes et les parois de
I’enceinte. Ces zones sombres traduisent les variations de la densité des charges et les variations
de potentiel entre le plasma et tout autre corps interagissant avec lui.

L’¢évolution du potentiel dans I’espace inter électrode montre la présence de trois zones

différentes. Comme I’illustre la figure 1-6, ces zones sont [18] :

» La colonne positive qui est le milieu « plasma » proprement dit, limitée par les deux
zones sombres qui avoisinent les €lectrodes. Dans cette zone le potentiel notée Vp est
pratiquement constant.

» Une gaine cathodique qui sépare la cathode de la colonne positive.
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» Une gaine anodique qui sépare 1’anode de la colonne positive.

rd T

Cathode Amnode
Plasma

N
I/lt

P,

Figure I-6 : Variation du potentiel entre les deux électrodes dans le cas d’une décharge continue.

1-6-3 Les gaines électrostatiques

La gaine est une région aussi appelée « zone de charge d’espace » dont la taille est de 1’ordre
de la longueur de Debye Ap [18,19]. Dans cette zone il existe un champ électrique trés intense
qui va accélérer les ¢lectrons émis par la cathode entretenant ainsi I’excitation et I’ionisation du
gaz dans une zone intermédiaire appelée pré gaine « zone d’ionisation ». De la méme manicre,
les ions créés dans la pré gaine vont étre accélérés du plasma vers la cathode par ce champ
¢lectrique.

Dés I’amorcage du plasma, les parois du réacteur vont étre soumises aux flux thermiques I’

des différentes especes k (ions, électrons, neutres) présentes [20, 21, 22]:

(1-10)

En moyenne (temporelle et spatiale) la gaine de charge d'espace entourant le plasma est
nécessairement positive (gaine ionique) pour pouvoir maintenir 1'électro-neutralité du plasma
malgré la différence de mobilité des électrons (Iégers et rapides) et celles des ions positifs (lourds

et lents). Le potentiel plasma moyen V,, est positif par rapport aux parois ce qui tend a freiner
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I'évacuation des électrons et a accélérer celle des ions positifs. La valeur du V,, s’ajuste de telle
sorte que les flux électronique et ionique perdus sur les parois soient égaux en moyenne dans le

temps.

Il faut que la densité ionique devienne supérieure a la densité €lectronique dans la gaine, ce
qui impose aux ions une vitesse dirigée minimum, avant que la gaine ne puisse se former. Cette
vitesse minimum Uy, a été calculée par Bohm en 1949 pour une gaine non collisionnelle (cas des

plasmas basse pression : p <20 mTorr) [5, 23]:

e (I-11)

Ou C; est la vitesse de Bohm, pour la gaine non collisionnell, en I’absence d’ions négatifs. C; est

¢galement appelée vitesse acoustique ionique.

Pour une gaine collisonnelle le critére de Bohm sur la vitesse acoustique des ions reste valable

mais doit étre 1égérement modifié. La vitesse acoustique effective devient:

p 7
22

U, =C (1+=22) 2 (1-12)

Ou A; désigne le libre parcours moyen collisonnel des ions.
. . . .. , C 1 2 .
Les ions acquiérent cette vitesse minimum (ou cette énergie cinétique E. = 5 m,U,") dans la pré

gaine, ou le champ électrique est négligeable et les densités ioniques et électroniques décroissent

[10, 24], il y a donc une chute de potentiel égale a :

(1-13)

Cette situation est synthétisée sur la figure I-7 en termes de distribution spatiale de densités

¢électroniques, ioniques et de potentiel électrique:

=
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V=V p

Vitotant

Plasma Gaine Paroi

Pré-gaine

Figure I-7 : Schéma représentant les densités ioniques et électroniques et les chutes
de potentiel entre le plasma et les parois du réacteur.

Le flux ionique bombardant les parois est égal au flux de Bohm [5]: I', = npg x Uy
(ou mpg représente la densité d’ions a la lisiere de la gaine). Or, a la lisiére de la gaine on a npg=
Ng. S1 on suppose que la densité d'électrons obéit a la loi de distribution de Boltzmann, alors la

densité électronique entre le centre du plasma ne et la lisiere de la gaine neg chute d’un facteur :

n
LLC I 1\

KT
= exp(——=2—2) = exp(—0.5) ~ 0.6
- KT ) p( ) p(=0.5)

e 2KBTG

A cause de la chute de potentiel dans la pré gaine. D’ou I’expression du flux ionique arrivant
sur les parois : I'y = 0.6 neggx U, = 0.6 npox U, (car le plasma est électriquement neutre nep =
Ilp()).

La chute de potentiel dans la gaine (Vg = Vp - Vy) qui accélére les ions entre le coeur du

plasma et les parois, est définie par I'égalité des flux d'ions et d'électrons perdus en surface [10]:

1 1 qVv
1_‘e = Z neVeT = Z neOVeT CXp(— KB.?

)

e

1 qVvg 1 KgT, V,
r,=I = ZneoveT exp(— T J: n,U, exp(—gj =V, =——%In !

q 4U, exp(— %)

B'e
8K,T, ) . .
Avec V,; = |——— la vitesse thermique des électrons.
rm,
Donc on obtient [10]: V, ~V, =V, = 81 1n[e"p(1)ﬂj (I-14)
2q 27 m,

Cette différence de potentiel donne 1’énergie des ions qui bombardent la paroi.

2
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Remarque

Cette remarque est consacrée au calcul du flux d'ions positifs atteignant une surface plane et a
la définition des conditions de formation de la gaine de charge d'espace positive, dans le cas
d'une décharge non collisionnelle contenant des ions négatifs. Les densités dans le milieu du
plasma sont notées neg, Npo €t Ny avec Npg = Nep + Nyg €t en lisiere de gaine, sont notées Neg, Npg €t
Ny La distribution des charges négatives en fonction du potentiel est donnée par [25]:

N, +N, =N exp(ﬂ) +N,, Lij
KgT, KT

Qui s’écrit :

n
n,+n, = M exp(ﬂ) +ag exp(y—q(é)
1+ aq KgT, Kegl,

n
n r . . Je . \ o e .
Avec ag =—2 représente la fraction d'ions négatifs a la lisiére de la gaine.

eg
Si on appelle Ug la vitesse a la lisiére de la gaine en présence d’ions négatifs, on obtient une

condition pour Us qui définit la nouvelle vitesse de Bohm, Uy, pour les plasmas électronégatifs :

KT, [1 1
U, 2U, = |~8le [1T% _o |17 (1-15)
m;, \1+yaq 1+ yog

Uy, est la vitesse des ions positifs minimum requise pour former la gaine. Elle nous permet de

calculer la chute de potentiel, qui existe dans la pré gaine ; c'est a dire entre le milieu du plasma
(® = Vp) et la lisicre de gaine (® = 0). On peut appliquer le théoréme de I'énergie cinétique aux
ions entre le centre du plasma (vitesse nulle) et la lisiére de gaine (vitesse = Up) ce qui donne la
relation suivante [26, 27]:

_KeTe 1+as

I-16
2q 1+ yoq ( )

P

Lorsque ag est nul, on retrouve la formule classique du critére de Bohm pour les décharges
_ KBTe
29

Nous allons voir que le flux d'ions positifs a la surface et la chute de potentiel sont intimement

électropositives :  V,

liés et que la présence d'ions négatifs change ces deux parametres.

<]



Chapitre I : Généralités sur les plasmas Physiques

e Epaisseur de la gaine

Pour déterminer de fagon plus précise la dimension de la gaine I, comprise entre la lisiere de
la gaine (anodique ou cathodique) et 1’¢lectrode, il est possible de prendre 1’expression de Child

Langmuir [1, 28] qui donne la variation du courant entre deux électrodes :

4, [2q V7
j, =20 24, 1-17)
9 \m I

. . KgT, .
En ¢galant ce courant a celui de Bohm j, =n g —2-¢ 28], on peut déterminer
m; exp(1)
I’expression de I’épaisseur de gaine Ig [2, 5]:
3 3
=1 qV A =1 q(VP _VParois) A I-18
g — 7'D —'p (' )
KBTe KBTe

I1 apparait donc que pour un plasma donné, les épaisseurs des gaines cathodique et anodique sont

liées a la chute de potentiel (Vg=Vp - Paroi).

La gaine est trés importante dans les traitements par plasma puisque ses propriétés
déterminent comment les particules du plasma interagissent avec la surface en traitement. En
particulier, I’énergie et la direction des ions qui frappent la surface du substrat sont déterminées
par leur passage a travers la gaine. Une différence de potentiel de 1’ordre de dix a des centaines
de Volts peut apparaitre dans une gaine, ce qui donne aux ions des €nergies cinétiques de I’ordre
de dizaines a des centaines d’¢lectronvolts. Ces ions énergétiques bombardent la surface et

effectuent de la pulvérisation et de 1’activation chimique de surfaces en contact avec le plasma

[9].

I-7 Les collisions dans un plasma

Lorsque deux particules initialement séparées par une distance d s’approchent I’une de ’autre,
elles commencent a interagir et si, apres cette interaction, quelque changement mesurable s’est
produit, on dit qu’une collision a eu lieu. On peut distinguer [5, 7, 29]:
¢ Les collisions ¢élastiques

¢ Les collisions inélastiques
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Dans le premiers cas, il y’a transfert d’énergie cinétique uniquement. Dans le second, une
partie de 1’énergie cinétique est transformée en énergie interne.
Les processus les plus importants dans un plasma froid sont les collisions inélastiques entre le
gaz et les électrons.
Les principaux types de collisions entre une molécule de gaz (AB) et un électron sont les

suivants :

v" Tonisation de la molécule AB

Tonisation simple : AB+e- —  AB'+2e”
Tonisation dissociative : AB+e o AT+B+2e"
- A™+B+e

Ce phénoméne est généralement caractérisé par le coefficient d’ionisation & qui est une

fonction du champ électrique réduit (%) .

v Attachement des électrons sur la molécule AB
Attachement simple : AB+e - AB’

Attachement dissociatif: AB +e” - A+B

Ce phénomene est caractérisé par le coefficient d’attachement 7 fonction de (%) .

v' Excitation de la molécule AB

Différents modes d’excitation sont possibles (rotation, vibration...)

AB + e 5  AB +e

(* : Atome ou molécule dans un état excité)

v" Dissociation en neutres de la molécule AB

Formation de radicaux AB + e~ - A"+ B+e

A cette liste, il faut ajouter les processus de recombinaison ¢lectron-ion ou ion-ion, de

détachement, de relaxation,...

v
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Il est important de noter que la relaxation d’états excités s’accompagne souvent d’émission de
photons et est donc a I’origine de la luminosité de certaines décharges.

Les probabilités des divers types de collisions électron - molécule sont fonctions de 1’énergie
de ces derniers. Elles ont été déterminées expérimentalement pour un certain nombre de gaz.
Elles sont traduites en termes de sections efficaces d’ionisation, de dissociation, d’attachement,

etc.

I -8 Les modeéles numériques de décharge

L’expérimentation sur les plasmas coutant cher, et du fait de la complexité des problémes
rencontrés dans la physique des plasmas, il est indispensable de développer des modeles
numériques  de simulation des mécanismes rencontrés lors d’une décharge. En effet, la
modé¢lisation joue un role assez important dans le développement de la théorie des plasmas de
par la pertinence des résultats numériques prédits par ces simulations.

L’¢tude des plasmas peut étre abordée suivant deux angles distincts qui sont la description sous
forme de fluide ou l’aspect cinétique [30]. De fagon générale, ces modeles permettent la
détermination :
¢ Des paramétres électriques de la décharge, c'est-a-dire les variations spatio-temporelles du
champ électrique, du courant et du potentiel et également la détermination de puissance dissipée

et du déphasage tension-courant.

¢ Des profils de densités et des fonctions de distribution en énergie des espéces chargées, avec

les variations spatio-temporelles correspondantes.

% Des taux (ou fréquences) des divers processus de collision tels 1’ionisation, 1’attachement,

I’excitation ou la dissociation.

L’équation de base de la théorie des plasmas fait intervenir la fonction de distribution des

vitesses et I’équation de Boltzmann qui s’écrit sous la forme [7, 29, 30]:

of, ot . of _ (afij
at i a r 4 i aV - at collisions (I- I 9)
(a) (b) (c) (d)

-
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Cette ¢quation exprime le fait que la fonction de distribution évolue temporellement (a) en raison
du mouvement des particules (b), des variations de vitesse des particules sous 1’effet de forces
extérieures (c) et des collisions entre les particules (d).

ou :

r : champ des distances.

£

v : champ des accélérations des particules égal a —-
m i

, avec F; est la force extérieure qui
s'applique a la particule i de masse m; (F, = eE).
Vv : champ des vitesses des particules chargées, dont leur intégration dans l'espace permet

d'accéder a la valeur moyenne de la densité d'espéces présentes dans la décharge n(F,t)et de

leur vitesse locale [2];

Or, la valeur du champ ¢lectrique dépend elle-méme des densités de charges par l'intermédiaire
de I'équation de poisson :
VE =—A¢=%(np —n,-n,) (1-20)

Dans le cas de modeles dits « auto-cohérents » [31], I’équation de Poisson, qui détermine le
champ ¢électrique, doit étre couplée a I’équation de Boltzmann.

La résolution de I’équation de Boltzmann n’est pas une chose facile, et son couplage avec
I’équation de Poisson ne fait qu’accroitre la difficulté. Donc, il est nécessaire d’exiger des
hypotheses simplificatrices et des conditions aux limites bien précises.

Pour cette raison, plusieurs types de modeles « auto-cohérents », correspondant a différents
niveaux d’approximation, on été développés. Nous allons maintenant décrire les différents types

de modeéles « auto-cohérents ».

[ -8-1 Modéles fluides

Les propriétés du milieu (densités, vitesse, €énergie...) sont décrites uniquement par des
grandeurs moyennes, et non par les fonctions de distribution des vitesses des particules. Ces

grandeurs sont les solutions des trois premiers moments de I’équation de Boltzmann, qui

&
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correspondent aux équations de continuité, de transfert de quantité de mouvement et de transfert

d’¢énergie [31]. Le systeme d’équations ainsi formé s’écrit dans le cas des électrons par exemple:

e Equation de continuité

Qui représente le premier moment de 1’équation de Boltzmann :

on -
£ +V(n, -V = S -
p (Ne -Ve) e (I-21)

avee ©

vV, : la vitesse moyenne des électrons,

S, : le terme source tel que S, = (v, —v, )n, —r,n,n .
ou

v; : la fréquence moyenne d’ionisation,

v, : la fréquence moyenne d’attachement,

r, :le coefficient de recombinaison.

e Equation de transfert de quantité de mouvement

Représente le second moment de 1’équation de Boltzmann :

on,mv,

LSSV, MY, V) £ VD, = —GEN, —n,mv,, (1-22)

Avec: P. = n.Kg.T,, la pression électronique et v, la fréquence de collisions avec les

molécules.

e Equation d’énergie

Représente le troisiéme moment de 1’équation de Boltzmann :

[S

+ v(Ve ' We) + V( peve) +er == qEneVe - nezgkvk (1_23)
k

ou : we:ne(lmvj+§KTe)
2 2

1

|
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avee ©

Q. : le flux de chaleur,
&, : I’énergie de collision entre un électron et une particule k,

v, : la fréquence moyenne des différents processus de collisions inélastiques.

Ces équations doivent étre couplées a 1’équation de Poisson mentionnée ci-dessus.
On utilise donc un certain nombre d’approximations permettant sa simplification. Les

approximations les plus couramment utilisées sont :

» La représentation dérive-diffusion du flux de particules chargées

Dans les équations de continuité, les flux de particules chargées sont supposés étre la somme
d’un terme de dérive et d’un terme de diffusion, dépendant respectivement du champ électrique

et des densités des particules chargées telle que [32] :

Ie=nv,=2Z-(nuy E-Vn,Dy) (1-24)

k=e,n, p (e, n et p désignant respectivement les électrons, les ions négatifs et positifs).

Z. ¢égal a 1 pour les ions positifs et -1 pour les particules chargées négativement.

» L’approximation du champ électrique local

Dans ce cas, les coefficients de transport (pk, Dx) et les fréquences moyennes de collision

ne dépendent que de ’intensité du champ électrique réduit local (E/ P) [33].

» L’approximation de I’énergie moyenne

La fonction de distribution ne dépend que de la densité¢ de I’espéce et de son énergie
moyenne. Une telle approximation oblige a poser des hypothéses supplémentaires sur la forme
de cette distribution.

Bien que le modéle fluide donne des informations sur les champs électriques et les densités
pendant la décharge, il ne permet pas de connaitre les distributions en énergie des particules
lourdes. Pour calculer ces distributions, on doit développer un modele particulaire Monte Carlo

[34].

|
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[ -8-2 Modéles microscopiques ou particulaires

Dans ce modele on considére le mouvement individuel de chaque particule chargée en
déterminant la fonction de distribution des vitesses f(r, v, t) [35].

Pour résoudre rapidement 1’équation de Boltzmann couplée a 1’équation de Poisson, on n’a
pas recours a des méthodes aux différences ou éléments finis, comme dans le cas des mod¢les
fluides, mais a des méthodes considérant un nombre fini de particules supposé représenter les

especes chargées, le mouvement des particules dans I’espace position-vitesse(r,V) étant li¢ au

champ électrique et aux collisions.

Pour déterminer I’influence du champ électrique, on intégre les équations de mouvement
entre deux collisions, ces dernieres étant traitées statistiquement en tirant des nombres aléatoires
dont les densités de probabilité dépendent des sections efficaces [33, 36] (on détermine I’instant,
la nature des collisions, la trajectoire de la particule apres collisions...). L’équation de Poisson
est résolue simultanément a intervalles de temps réguliers.

Pour les plasmas non collisionnels, les équations de mouvement couplées a 1’équation de
Poisson sont généralement résolues par des méthodes « Particules in Cell » (PIC) tandis que les
collisions sont traitées par des méthodes statistiques de Monte-Carlo (MC). Ce type de mode¢les

est le plus précis, mais aussi le plus cotliteux en temps de calcul.

[ -8-3 Modéles hybrides

Le but du modele hybride est de concilier les avantages des modeles microscopique et fluide
en traitant par exemple certaines régions de la décharge (chute cathodique) par un modeles
particulaire et d’autres régions (lueur négative ou il y a beaucoup plus de collisions) par un
modele fluide. Les modeles hybrides les plus répandus sont ceux ou I’on associe un code Monte

Carlo a un modele de type fluide [37].

I-9 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons rappelé quelques notions simples sur les plasmas, sur leurs
propriétés €lectriques et les différentes collisions mises en jeu dans une décharge. Nous avons
ensuite évoqué les différentes régions créées dans I’espace inter électrodes lorsque la décharge
continue est une décharge luminescente. Enfin, nous avons abordé les différentes approches

numériques (fluides, particulaire,...) du mod¢le de décharge électrique.
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I1-1 Introduction

La simulation numérique de tout probléme formulé par des équations aux dérivées partielles
(EDP) est de plus en plus répandue au niveau industriel. Pour notre mode¢le le systéme constitué des
équations de transport couplées a 1’équation de Poisson ne peut étre résolu analytiquement. Il est
donc nécessaire de procéder a sa résolution en utilisant la méthode de différences finies.

Dans ce chapitre, nous commengons d’abord par écrire les équations de notre mode¢le, en
précisant les hypothéses et les quelques approximations utilisées. Nous décrirons, par la suit, le

domaine a modéliser, sans oublier de présenter les données de base choisies pour la simulation.

I1-2 Modéle numérique

Le modele utilisé dans ce travail est de type fluide, auto cohérent avec une représentation dérive-
diffusion des flux de particules chargées [21, 38, 39]. Ce mod¢le est basé sur la résolution des deux
premiers moments de l'équation de Boltzmann. Ces deux moments représentent les équations de
continuité et de transfert de la quantité de mouvement qui sont couplées a 1'équation de Poisson en
utilisant l'approximation du champ local. Un mode¢le simple ne comportant que des €lectrons et des
ions positifs et négatifs dans une géométrie unidimensionnelle peut alors étre décrit par le systéme

d'équations suivant :

» Equations de continuité :

on

© +V(nv,) =S, =n,(v; —v,)-r,nn, (1 —1) pour les électrons
on
E‘#V(npvp)zsp =Ny, —r,NN, —rnn, (1-2) pour les ions positifs
on : A
at” +V(n,v,)=S, =nv, —rnn, (11 -3) pour les ions négatifs

-
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Avec Sk (k = e, p et n) le terme source de 1’équation de continuité pour les différentes especes

chargées présentes dans le plasma, r, le coefficient de recombinaison électron — ion positif et r; le

coefficient de recombinaison ion positif — ion négatif.

» ¢équations de transfert de la quantité de mouvement :

r.=nyv,=-nuE-DVn,
=n,u,E-D,Vn,

1—‘n =nw, = _nn:unE - Dnvnn

» Equation de Poisson :

q
Vg :—%(np -n, —nn)

(11 — 4)
(11 —5)
(11 - 6)

(n-7)

I1-3 Hypothéses spécifiques et grandeurs caractéristiques

Pour pouvoir résoudre notre systéme d’équations, nous avons

émis quelques hypothéses

simplificatrices et nous avons essayé de représenter les grandeurs caractéristiques du systéme en

fonction des paramétres du plasma (températures, densités, ...).

> Hypothéses spécifiques

Les hypothéses que nous avons posées pour la modélisation de la décharge électrique sont les

suivantes :

e Le processus d’ionisation est le processus unique que nous avons considéré dans la

modélisation des plasmas atomiques. Ce dernier provient:

a- d’un mouvement local dit de colonne positive, et,

b- d’un mouvement d’expansion des gaines.
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e Les processus de recombinaison, d’attachement et de détachement sont également pris en
considération dans le modele qui traite le plasma d’origine moléculaire.
e le processus d’é¢mission d’électrons secondaires (issus du bombardement ionique et

accélérés dans la gaine « processus de lueur négative ») est inexploré.

e les températures électroniqueT,, et ioniqueT,, sont supposées uniformes: On se place dans

I’approximation isotherme.

e Le milieu se compose comme un gaz parfait : P, = n, Ty Kg.

e Le milieu évolue a pression constante.

e [’¢énergie cinétique de I’¢lectron est négligeable devant son énergie thermique.

» Les grandeurs caractéristiques

Les équations énumérées ci-dessus sont écrites en fonction des coefficients de diffusion et des
mobilités des porteurs de charges ainsi que de leurs fréquences de collisions.

Les coefficients de diffusion D,et de mobilité¢ x, des électrons, ainsi que les fréquences de

collisions des électrons avec les especes lourdes dépendent de la fonction de distribution de
I’énergie des électrons (FDEE). Dans I’hypothése d’'une FDEE Maxwellienne, ces coefficients

s’expriment directement en fonction de la température des électrons [21, 40].

- Larelation entre les deux principaux coefficients de transport D, et u,est :

Cette relation est connue sous le nom de relation d’Einstein ouT, est la température électronique et

&, est I’énergie moyenne avec [29]: ¢, = 3 KgT, (II —9)

"2
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- La fréquence d’ionisation v,

Elle est donnée par la relation:

v.=n,-K, (Il -10)

Ou ngest la densité du gaz et k; est le taux d’ionisation. Ce dernier dépend de I’énergie de

I’¢lectron pour un champ local donné. Les valeurs de k; sont prises de la littérature. Suivant le gaz
considéré, k; est donné, soit par des courbes expérimentales, soit par des expressions

approximatives en fonction des énergies moyennes.

Par ailleurs, pour les ions présents dans le gaz, les coefficients de transport D et p s’expriment, en
fonction de la valeur locale du champ électrique réduit, suivant la relation [41] :
K.T
D=2 (-1
q
Ou:

m+m,

KeT = K,T, + m, (u EY (1-12)

5m+3m,
T, : température du gaz;
m : masse de l'ion.

m, : masse du mélange gazeux.

> Domaines de modélisation

Toute modélisation nécessite, au préalable, la définition du domaine géométrique précis sur
lequel elle va étre effectuée. De ce fait, nous avons considéré un réacteur a courant continu,
compos¢ de deux ¢lectrodes conductrices planes et paralleles placées dans une enceinte sous vide
dans laquelle est introduit un gaz (ou un mélange de gaz) tel que I’argon, 1’oxygene, ou bien encore
I’hexafluorure de souffre SF6. Une ¢lectrode (la cathode) est alimentée par une tension négative
alors que I’anode est reliée a la masse, comme c’est illustré sur la figure II-1. La dimension de

I’espace inter électrodes est de 1I’ordre de quelques centimétres.
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I I— P (Torr)

Ve I Va

—n A L(cm) — r—n

Figure II-1 : La géométrie du réacteur modélisé

I11-4 La résolution numérique

Dans ce paragraphe nous précisons les données déclarées comme parameétres d’entrée du
programme, nous détaillons le maillage de ’espace inter électrodes, nous fixons les conditions
initiales et aux limites et nous définissons les paramétres de sortie qui correspondent aux résultats

recherchés par cette simulation.

i- Les paramétres d’entrée du modéle

Ces parametres permettent de décrire physiquement la décharge électrique. Ils peuvent étre

modifiés par 1’utilisateur a sa guise. Ces paramétres sont:

= La distance inter électrode ;
= La tension appliquée entre les deux ¢électrodes ;

= La pression et la densité du gaz.

ii- Discrétisation et résolution du systéme d’équations

Apres avoir remplacé les équations (I11-4), (II-5) et (II-6) dans respectivement (II-1), (II-2) et (II-

3) le systeme d’équations présentées précédemment est écrit de la fagon suivante :

a”te + Div(=D,Vn, + n,u,VV) =S, (1 -13)
n, )
St DV (=D.Vn, —n,u,VV)=s, (1 -14)

gl



Chapitre II : Méthodes numériques

aa”tn + Div (=D, Vn, +n,u VV)=S, (1 -15)

AV=—£=—m(np—ne—nn) et E=-VV (Il =7)
80 80

La résolution des équations de transport et de Poisson requicrent leur discrétisations spatiale et
temporelle. Pour ce faire, nous effectuons, d’abord, un maillage 1D similaire a celui donné sur la
figure II-2. Ce maillage détermine les points sur lesquels seront calculés les densités d’especes et le

champ électrique.

Nous avons choisi un maillage de Ny points, correspondant a un pas de discrétisation AX,
permettant de bien résoudre les variations spatiales des différentes caractéristiques de la décharge
pour des distances inter électrodes de 1’ordre du centimétre.

Ou Ny=L,/ Ax représente le nombre de noeuds dans I’espace inter électrode.
Le domaine est donc défini par I’intervalle [0, Ny]. Le centre de cellule Ci, occupant la position k
du maillage, a pour coordonnée Xy. On note X (k- 1/2) le milieu du segment [Xy-1, Xk].

Les nceuds sont donc représentés par les points X avec Xk = (k) x AX et k € [0, Ny],

La méthode des différences finies [42, 43, 44], souvent utilisée dans ce type de probléme, permet
de déterminer les valeurs des densités et du potentiel électrique (les inconnues du probléme) aux

centres des mailles et nécessite le calcul des flux et du champ électrique a I’interface des mailles.

AXx
0 k-1 k-1/2 K k+1/2 Ly
I..... ® ¢ ® 3¢ ® ._..I
< 3
s Cx N,
(Va ne: nn: nl’l) (Ea Fea FD) Fn)

Figure II-2 : Maillage de I’espace inter électrode

.
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> Résolution de I’équation de transport

L’équation de transport a résoudre est de la forme suivante:

MNvr=s (11 -16)
ot

Le schéma numérique adopté dans notre modéle est similaire a celui décrit par Scharfetter et
Gummel [45]. Les flux d'ions et d'électrons sont discrétisés par la méthode des différences finies en
utilisant un schéma exponentiel [36, 45, 46]. Le systeme d'équations est linéarisé et intégré

implicitement dans le temps [31, 47].

L'équation (II-16) peut se mettre sous la forme discrétisée suivante en utilisant la méthode des

différences finies:

n“tk)—n'(k) TUM(k+1/2)-T"(k—1/2) S (k) (I -17)
At AX
avec .
F(k+1/2)=—iD(f1(z(k+1/2))n(k+1)—fz(z(k+1/2))n(k)) (11-18)
F(k—l/Z):—iD(fl(z(k—l/Z))n(k)—fz(z(k—l/z))n(k—l)) (1 -19)
ou:
z(k):ﬂE(Dﬂ (1 -20)
z
f(z)= s =1 (n-21)

f,(z)= f,(z)+z (nm-22)

v
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Apres avoir remplacé les équations (II-18) et (II-19) dans (II-17), la deuxiéme étape de la

discrétisation consiste a réarranger 1’équation (II-17) sous la forme :

AN (K =1)+ Acn™ (k) + Acn™ M (k +1) = B(k) (1 -23)

> Reésolution de I’équation de Poisson

La discrétisation de 1'équation de Poisson (II-7) méne a 1’équation suivante:

VK-D-V +Vk+D)  p
AX? g,

(n-24) ,

La deuxieme étape de la discrétisation consiste a réarranger 1’équation (II-24) sous la forme :
AV (k=1 + AV (K)+ AV (k +1) = B(k) (1 -25)

La matrice obtenue apres discrétisation de 1'équation de transport et 1’équation de poisson est
tridiagonale (II-23, II-25). De ce fait, sa résolution est effectuée par la méthode de sur-relaxation
(SOR) [48], en utilisant un facteur de relaxation @ compris entre les valeurs 1 et 2. En général, la
valeur de ce facteur @ n'est pas connue. A priori des essais sont nécessaires pour la déterminer.
Cependant, nous avons aussi utilis¢ une seconde méthode pour la résolution de 1’équation de

Poisson. Cette méthode est celle d’inversion de la matrice.

iii- Les conditions aux limites et initiales

La résolution du systéme composé des €équations de transport et de 1’équation de Poisson
nécessite de spécifier des conditions initiales et aux limites aux électrodes qui constituent les
frontiéres du domaine simulé. Le choix de ces conditions est dicté par des considérations physiques

et distingue le cas des ¢€lectrons de celui des ions.

1

<l
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> Les conditions aux limites

e Pour les espéces chargées

Pour les ions positifs les conditions aux limites sont de type Newman [48], elles sont traduites par :
on,
OX

=0 a: x=0 e x=L.

Par contre pour les particules chargées négativement, tel que les électrons et les ions négatifs, les
conditions aux limites utilisées sont les conditions de type Dirichlet : c'est-a-dire les densités des
especes chargées sont nulles aux limites car il n'y a pas d'accumulation de charges négatives sur les
électrodes :

n.=n,=0 a x=0 e x=L.

e Pour le potentiel électrique

Le potentiel au niveau des €lectrodes est impos¢ par le potentiel appliqué :

enx =0, alacathode, le potentiel est V=Vc¢

en x =L (cm), al’anode, le potentiel est V=V,

> Les conditions initiales
Pour les conditions initiales, nous considérons a t=0s deux cas pour les particules chargées :

- Si le potentiel Vp, dans le milieu du plasma est choisi avec une valeur différente de zéro,
C o, . _ _ -3 .. N
nous considérerons donc la relation n.+ n, ® np,= ng (cm™) comme condition initial pour les
especes chargées. Avec ny la densité de charge initiale dans le plasma.
- par contre, si le potentiel Vp est nul, nous accorderons a la somme ne+n, = n, la valeur ny

(cm'3) comme condition initial.

Par contre le potentiel V est toujours nul a t = Os.




Chapitre II : Méthodes numériques
iv- Les paramétres de sortie du modéle

La résolution du systéme d’équations (II-1) a (II-7) permet de déterminer les variations dans
I’espace inter ¢électrodes :
= Du potentiel électrique ;
=  Du champ électrique ;

= Des densités d’especes chargées (€lectrons, ions positifs et ions négatifs).

v- Conditions de stabilité

Afin d'éviter l'apparition d'instabilités lors de la simulation, nous avons définit un pas de temps

At caractéristique du systéme, qui vérifie la relation suivante [41, 50] :

&y

At (
lal(ng gz + 1,0, 41, p2,)

(11 - 26)

Cependant, dans le cas du modéele implicite traité dans cette étude, il est possible de prendre At plus

large que la valeur imposée par la relation (II-26) pour réduire le temps de calcul.

II-5 Conclusion

Ce chapitre a été consacré a la modélisation de la décharge ¢lectrique. Le modele proposé est de
type fluide auto cohérent. Nous avons présenté le systéeme d’équations qui régissent la décharge
plasma dans un réacteur plan pour une tension continue. Nous avons présenté les hypothéses
formulées pour traiter le probléme et avons exposé les différentes techniques numériques utilisées

pour sa résolution numérique.

<
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Chapitre I1I : Les résultats de la simulation
III-1 Introduction

Pour une meilleure compréhension des processus plasmas et de la décharge luminescente, en
particulier, nous avons élaboré un mod¢le fluide auto - cohérent, basé sur la résolution des deux
premiers moments de I'équation de Boltzmann. Ces deux moments sont les équations de
continuité et de transfert de la quantité¢ de mouvement qui sont couplées a 1'équation de Poisson,
en utilisant l'approximation du champ local.

Le but de ce chapitre consiste a modéliser les distributions des particules chargées (¢électrons,
ions positifs et ions négatifs), du champ et du potentiel ¢lectriques dans un gaz monoatomique
tel que I’argon (Ar) et I’hélium (He) puis dans un gaz moléculaire tel que le méthane (CHy) et
I’hexafluorure de souffre (SFe). Ces plasmas sont créés dans des décharges continues (DC) dans

le cas d’une configuration géométrique unidimensionnel.

I11-2 Les gaz atomiques

Les gaz monoatomiques traités lors de cette simulation sont I'argon et 1’hélium.
Comme les autres gaz rares ou nobles, ¢léments de la colonne 18 du tableau périodique, I'hélium
et I'argon sont inertes chimiquement. Leur derniére couche électronique est remplie ce qui rend
trés difficile leurs réactions avec d'autres éléments. Ce qui permet leur utilisation comme gaz
vecteur et dans les procédés de pulvérisations et de dépdt des couches minces.

Nous n’avons considéré, pour chaque gaz, que le processus d’interaction des neutres avec les
¢lectrons menant a leur ionisation, suivant les réactions chimiques présentées ci-dessous. Nous

sommes donc en présence d’un modele simple ne comportant que des électrons et des ions

positifs Ar” (cas de I'argon) ou He" (cas de 1'hélium) :

Ar + e > Ar" + 2e

He + e —» He" + 2e

I11-2-1 Les données de base

Pour décrire la distribution spatiale des particules chargées dans I’espace inter ¢électrodes
nous sommes amenés a préciser les valeurs de quelques paramétres d’entrée du programme tels
que la densité initiale de charges, les coefficients de diffusion, les mobilités et les températures.
Les données nécessaires pour I’exécution des calculs de la décharge pour les deux gaz

monoatomiques sont regroupées dans le tableau III-1:
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De-P l,te.P DpP l,tpP C Tgaz I<i
cm 2Torr CcmiTorr Cm Torr Cm *Torr (evV ) Cm °*
=5 7 v (—5—) gy ) ) ()
Ar
m =40 uma | 120x10* | 30x10* 40 14.44x10° | 6 | 500 | 1.7423x107"
He 7 5 2 3 9
m=4 uma | 1.15x10" | 7.02x10” | 6.058x10 6.9x10° | 24.58 | 300 10

Tableau I1I-1 : Données de base pour les plasmas d’Hélium et d’Argon [41, 51]

I11-2-2 Résultats de la simulation pour I’argon

Les résultats de la simulation de la décharge luminescente d’un plasma d’argon sont donnés
pour une pression de 1 Torr, une densité initiale ny de 12.5x10"* cm™ et une tension continue
négative Vc de -305V. Les distributions unidimensionnelles du potentiel, du champ électrique et
de la densité des particules chargées sont utilisées pour illustrer le comportement de la décharge

dans le régime normal. Nous rappelons que les calculs sont développés en considérant nul le

coefficient d’émission d’électrons secondaires a la cathode, dus au bombardement des ions Ar ™.

La distribution spatiale des densités électronique et ionique, obtenues pour un temps

d’incrémentation dt = 107s, est illustrée sur la figure I1I-1.
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Figure III-1 : Distribution spatiale des particules chargées pour dt =107 s
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Cette figure montre clairement trois régions distinctes qui représentent la gaine cathodique, la

gaine anodique et la colonne positive. Les deux premicres régions sont caractérisées par une

densité électronique négligeable par rapport a la densité des ions positifs. La région de la colonne

positive (région plasma) est caractéris€ée par des densités ioniques et €lectroniques constantes et

quasi égales.

Cependant, I’augmentation du temps d’incrémentation (dt = 10 s) fait apparaitre une charge

d’espace importante (qui existe effectivement). Cette apparition, illustrée sur la figure I11-2, est

due au déplacement des ¢électrons qui s’¢loignent de la région cathodique avec une vitesse de

dérive beaucoup plus importante que celle des ions.

Les distributions spatiales du potentiel ¢lectrique et du champ électrique, obtenues par nos
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Figure I11-2 : Distribution spatiale des particules chargées pour dt = 10™s

calculs, sont illustrées sur les figures III-3 et III - 4 respectivement.
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La figure III-3 montre la variation de potentiel au sein de la décharge. Typiquement, son
profil se compose d’une région de potentiel constant correspondant a la partie luminescente du
plasma (Vp = 1.0177V) ainsi que de deux régions de gaines ou le potentiel chute vers les
¢lectrodes, et qui correspondent a la partie sombre du plasma.

Nous remarquons, sur la figure I1I-4, que le champ ¢électrique augmente rapidement dans la
gaine cathodique et au niveau de la gaine anodique, mais il est quasiment nul dans la colonne
positive (régions ou se forme le plasma) a cause du potentiel qui est pratiquement constant dans

cette région.

i- Influence du potentiel plasma V,

Les épaisseurs des gaines cathodique et anodique sont liées au potentiel plasma V, par la
relation (I-18) (cf chap 1).
» Lorsque V,est non nul, le milieu plasma correspond & n. = n, = ny et pour une tension
négative Vc de -350 V, deux gaines, une cathodique et I’autre anodique, apparaissent avec des

épaisseurs différents. Ceci est observé sur les figures III-1 et III-2.

» Lorsque Vp estnul, le milieu plasma correspond a mp = ne = ny et les résultats des calculs,
illustrés sur la figure II1-5 en terme de distribution des espéces chargées dans 1’espace inter

électrodes pour un temps d’incrémentation de 10”s , dévoilent 1’absence de la  gaine

anodique .
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Figure III-5 : Distribution spatiale des particules chargées a Vp =0 et Vc = -305V

Le méme résultat est obtenu pour une simulation avec une tension positive Va de 305V et
différents temps d’incrémentation (107s, 107, et 107%s). Cependant, comme le montre la figure

IT1-6, dans ce cas c’est la gaine cathodique qui est nulle.
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Figure III-6: Distribution spatiale des particules chargées pour différentes valeurs de dt ; (a) :107s,

(b) :107s, (c) : 107 s avec Vc=0V et Va=305V

ii- Influence de la pression du gaz

20

Sur les figures I11-7-a et I1I-7-b nous avons représenté, respectivement, les densités ioniques

et ¢lectroniques calculées pour différentes valeurs de la pression du gaz dans le réacteur, en

utilisant un temps d’incrémentation dt de 107 s et une densité initiale ny de 6.82 x10° em™. Ces

figures permettent de voir clairement que l'effet primaire de la réduction de la pression est

I'augmentation de 1'épaisseur des gaines et le rétrécissement de la région plasma.
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Puisque les coefficients de transports des espeéces chargées tel que les mobilités et les
coefficients de diffusion sont inversement proportionnels a la pression, et pour des gammes de
pressions assez basses, de 1’ordre de 107 Torr, les libres parcours moyens des électrons et des
ions sont bien plus grands. Les paires électron-ion, une fois créées, tombent librement vers les
parois sans effectuer de collisions avec les neutres. Nous sommes en présence d’un régime dit de

chute libre. Les résultats obtenus par nos calculs sont similaires a ceux obtenus par Evangelos

10

Position (cm)

Figure II1-7 : Distribution des espéces chargées pour différentes valeurs de la
pression pour : (a) : Vc =-305V :ions, (b) : électrons
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Gogolidesa et Herbert H.Sawin [52] pour un gaz d’argon soumis a une décharge radiofréquence

(RF).

II1-2-3 Résultats de la simulation pour I’Hélium

Nous présentons dans ce paragraphe les résultats de simulation d’une décharge électrique
appliquée 4 un plasma d’hélium de densité initiale ng de 1.86x10'> cm™, soumis a une pression
de 200Torr. L’espace inter ¢€lectrodes considéré dans ces calculs est de lcm. La tension

négative appliquée a la cathode est de - 250V.

i- Plasma sans perturbation externe (Vc=Va=0)

Un gaz contient toujours initialement quelques électrons et ions qui sont issus, par exemple, de
collisions de rayons cosmiques ou de radiations avec le milieu.

Ces charges libres peuvent étre accélérées par la présence d’un champ électrique et de
nouvelles particules chargées peuvent ensuite étre créées lorsqu’elles entrent en collision avec
des atomes et des molécules dans le gaz ou avec les surfaces des électrodes.

Ainsi, initialement, pour un champ et un potentiel électriques nuls, juste apres ionisation, les
densités électronique et ionique sont égales et ont pour valeur initiale ny. Cette situation est

illustrée sur la figure I11-8.

10 10
2 L 08t 08
— los as —— Potentiel osp Chenp
1esER012 |
Hecdrons 04 04l
< s £
'~ 1902 | 2t 02}
£ =" S
()
= @ 02f E 02+
D g | ‘5 ©
S o o4r  oar
O e} 06 b O 06
a C
L7012 | o8 08
! ! ! ! 10 L L L L L L | L

=}
S
o
o
S
=}
®
=}
®
I=}
=)
o
o
o
B
=}
=
1=}
®

10 10

Figure II1-8: Distribution spatiale : (a) : des particules chargées, (b) : du potentiel et (¢) : du champ
at=0setVc=Va=0V

Apres un intervalle de temps et dans un milieu limité, les charges sont perdues sur les
surfaces des ¢lectrodes. Or, comme la masse ¢€lectronique est nettement plus faible que celle des
ions positifs He", les électrons sont rapidement perdus au niveau des électrodes, par contre les
ions restent inertes. Ce résultat est représenté sur la figure III-9 pour différents temps

d’incrémentation (107, 10 s, et 107s).
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Figure II1-9: Distribution spatiale des particules chargées pour différents valeurs de dt: 107 (a),10™®
(b), 107 (c) pour Ve = Va =0V

Le plasma devant rester neutre, il se porte a un potentiel supérieur a celui des électrodes (cas
de Vp non nul), afin de retenir et de confiner les électrons. Il se forme alors, a I’interface plasma-
¢lectrode, des gaines, dans lesquelles s’établit un champ électrique, dirigé vers les électrodes, qui
confine les électrons dans le plasma et accélere les ions vers les surfaces. Les deux gaines sont
parfaitement identiques (puisque Ve = Va = 0V) et le profil de potentiel électrique et du champ

¢lectrique entre les deux électrodes est celui de la figure I11-10.
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Figure II1-10 : Profil du : (a) : potentiel et (b): champ pour Vc =Va=0V

ii- Plasma avec excitation électrique (Ve =-250V et Va =0V)

Immédiatement apres 1’application d’une tension aux bornes des électrodes, la formation des
gaines au voisinage de la cathode et de I’anode a lieu. Ces gaines sont dues au mouvement des
especes chargées (¢électrons, ions positifs), mais les électrons restent beaucoup plus rapides que
les ions.

La densité ionique, calculée au niveau de la cathode est de I'ordre de 2.687x10'' cm™ (la
méme valeur a ’anode). Elle augment, ensuite, en s’¢loignant des électrodes. Le méme
mouvement est précisé pour la densité électronique qui apparait clairement depuis la valeur zéro,

au niveau des électrodes, jusqu’a la valeur maximale (no=1.86x10"> cm™) a Iinterface gaine-
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plasma, puis les densités des deux particules chargées deviennent égales dans le milieu plasma.

Ce mouvement apparait trés bien sur la figure III-11-a ou nous avons représenté le profil des

densités ionique et électronique.

La distribution spatiale du potentiel et du champ ¢€lectrique est illustrée, respectivement, sur

les

plasma d’Argon.

figures III-11-b et III-11-c. Ces résultats sont analogues a ceux obtenus dans le cas d’un

Nous faisons remarquer que pour le calcul de ces distributions nous avons utilisé deux méthodes

différentes pour la résolution de 1’équation de Poisson. Ainsi, nous avons appliqué la méthode

de I’inversion de matrice dans le cas du plasma d’Argon est celle de SOR dans ce cas.
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Figure III-11 : Distribution spatiale du: (a) : particules chargées, (b) : potentiel

et (c) : champ électrique pour dt = 10s.

La comparaison de ce modele avec un premier modéle de décharge continue d’un gaz neutre

(He/Hy) ¢élaboré au niveau de 1’équipe par A. Berkane [53],

en langage fortran utilisant la

méthode des volumes finis, a donné de bons concordances entre les deux résultats, comme

c’est illustrer sur la figure II1-12.
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III-3 Les gaz moléculaires

La compréhension des décharges est un enjeu scientifique et industriel puisque les procédés
de fabrication microélectronique (gravure, dépdt, traitement de surface) font largement appel aux
gaz moléculaires électropositifs ou ¢électronégatifs. Nous nous proposons dans ce paragraphe
d’¢étudier le comportement du plasma pour les deux types de gaz moléculaires. Nous traiterons le
cas d’un plasma de méthane (CHy4) pour illustrer les décharges dans un plasma ¢€lectropositif puis

celui de I’hexafluorure de souffre (SFe) dans le cas du plasma électronégatif.

I11-3-1 Résultats de la simulation de la décharge dans un plasma de méthane

Les plasmas contenant des hydrocarbures comme le méthane sont de plus en plus largement
utilisés dans I’industrie. On les trouve, par exemple, lors de la fabrication de nanotubes de
carbone [54, 55] ou lors de dépdt de couches minces de diamant et éventuellement de matériaux

assimilés DLC «Diamon like carbon » [56, 57, 58] ...etc.

Le précurseur carboné utilisé pour ce genre de dépdt est le méthane (CH4). Sa décomposition
au sein du plasma peut conduire a la production d’espeéces neutres et d’ions créés par
fragmentation de la molécule. Nous pouvant rencontrer des molécules neutres comme le CH4, Ha,
C,H,, C,Hs, C,H,, C3Hg , des ions positifs CH4", CHs", CHs', C,Hs", des ions négatifs H', CH,

des fragments moléculaires comme le CHj et le C;Hs ainsi que des €lectrons [54].

i- Les réactions chimiques dans un plasma de CH,4

Les réactions qui peuvent avoir lieu, entre les différentes especes présentes dans un plasma de

méthane, sont regroupées dans le tableau (I11-2):

Interaction Réaction chimique

CHy,, excitation : e"+CH, >CH, +e” (1)

CHy, ionisation : e +CH, >CH, +2e" ()
CH,, ionisation : e +CH, >CH; +H+2 (3
CHy, dissociation : e +CH, >CH, +H +e” 4)
CHa, dissociation : e"+CH, >CH, +2H +¢e~ (5)
C,Hj4, excitation : e +C,H, >C,H, +e” (6)
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C,Hy, ionisation : e +C,H, >C,H, +2e” (7)
C,H,4, dissociation : e +C,H, >C,H, +2H +e" (8)
C,H,, excitation : e +C,H, >C,H, +e” 9)
C,Ha, ionisation : e +C,H, >C,H, +2e” (10)
C,Hg, ionisation : e +C,H, > C,H; +2e” (11)
C,Hs, ionisation : e +C,H, >C,H, +H +2e” (12)
C,Hg, dissociation : e +C,H, ->C,H, +H +2e (13)
C,Hs, dissociation : e +C,H, > C,H, +2H +2e~ (14)
C;Hg, excitation : e +C,H, > C,H, +e” (15)
CsHg, dissociation : e +CH; >C,H,+CH,+e” (16)
Ion-neutre : CH, +CH, > CH; +CH, (17)
Ion-neutre : CH,+H, >CH/, +H (18)
Ion-neutre : CH, +C,H, ->C,H; +H, +CH, (19)
Ion-neutre : CH; +CH, >C,H,; +H, (20)
Ion-neutre : CH; +CH, > CH, +CH, (21)
Ions négatifs : CH,+e —»CH, (22)

H+e > H" (23)

Tableau I11I-2 : Réactions dans un plasma de méthane, [59 — 61].

Seuls les ions positifs (CH4, CH;", CHs', C;Hs') et négatifs (H, CH,) sont pris en compte
dans notre modele de décharge. Nous utiliserons, dans notre simulation, les valeurs moyennes
de leur contribution a travers une densité < n; > caractérisée par les valeurs moyenne <m>, <D>
et <u> ainsi que celles des ceefficients de réactions calculés par Evangelos Gogolides, Cyrille

Buteau, Ahmed Rhallabi et Guy Turban [62].

ii- Les données de base

Les données de base nécessaires pour I’exécution du programme de la décharge pour le

méthane sont présentées dans le tableau suivant :
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Quantités Valeurs

pe X P (m”® Torr/Vs)

E /P > 300 (V m’ Torr) 18.711

E /P <256 (V' Torr) | MeX P =763.28exp[0.1975(In (E/P))”-0.0401(In
(E/P))’]

E /P> 256 Vm'T

(VmTorm) | b =401 x 10%EP) 9% 4+ 17,8565

SHpx P> 0.228

SHnx P> 0.228

D.x P (m *Torr s™) 70

< D, x P> (m *Torrs™) 9.804x107

< D, x P> (m *Torr s™) 9.804x107

m;<n,> (Kg) 3.38x107°

mi<n,> (Kg) 1.24x1072°

Ti (eV) 0.043

<K,> (ms™)

£ <4701 (V) K;=2.51 x 10" x exp[- 25.803 / (& - 0.025)] x
[3917.85 + 84337.9 x (£ - 3.825)]

£>4.701 (V) Ki=2.51 x10™" x exp][ -4.834 / (& - 3.825)] x
[3917.85 + 84337.9 x (£ - 3.825)]

< Kger™> (m*s™) 3.69 x 1077

< Kiee > (m3 s'l) 0

Tableau III-3 : Données de base pour le plasma de méthane [62, 63]

iii- Evolution des différents paramétres dans ’espace inter électrodes

Le modéle du plasma prend en compte une décharge continue (DC) entre deux électrodes
planes et paralléles séparées par une distance de 4cm. La décharge est produite dans une
atmosphere de méthane (CHy). La pression considérée est de 1Torr, la tension négative appliquée
a la cathode est de -100V. Les calculs sont effectués pour une densité de charges initiale ny de
2.001x10"%em™.

Le gaz utilis¢ dans notre modele est un gaz moléculaire électropositif, il contient donc des

¢lectrons, des ions positifs ainsi que des ions négatifs mais avec une densit¢ négligeable devant
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celle des ¢électrons. L’évolution spatial des particules chargées est représentée sur les figures III-
13-a et III-13-b, pour n,/ ne=10'2 et n,/ ne=10'1 respectivement.
Il est claire que np= n, + n, dans la colonne positive avec, au niveau des électrodes, une densité

nulle pour les particules chargées négativement et une densité de 2.0526x10"" cm™ pour les ions

positifs
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g Electrons g lons positifs
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Figure I1I-13 : Distribution spatial des particules chargées pour : (a) : nn/ne=107 et (b) : ny/ne=10"

Nous remarquons que plus la densité d’ions négatifs n, est négligeable devant la densité
électronique ne plus on se rapproche de I’égalit¢ np = n. dans la colonne positive qui est
similaire a celle trouvée dans le cas d’un gaz monoatomique (Ar, He) ou n,/ne=0.

Les mémes résultats sont obtenus pour les distributions spatiales du champ électrique et du

potentiel qui sont illustrées sur la figure I1I-14 avec un potentiel plasma V, de 9.7764 V.
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Figure I11-14 : L’évolution du : (a): potentiel, (b) : champ pour Vc=-100V et Va=0V
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iv- influence de la densité de charges initiale n,

Sur la figure III-15, nous avons représenté 1’évolution spatial des particules chargées (ne, ny,
n,), pour différentes valeurs de la densit¢ de charge initiale my, calculée avec un temps
d’incrémentation dt de 10” s. les courbes obtenues montrent clairement que l'effet de

I’augmentation de ny est 1’¢largissement de la zone plasma avec rétrécissement des ¢épaisseurs

des gaines.
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Figure I11-15: Evolution spatiale des particules chargées pour différentes valeurs de ny.

Les valeurs les plus importantes de ny correspondent a un gaz fortement ionisé¢ donc a un degré

d’ionisation assez important. Dans ce cas, le libres parcouru moyen des particules chargées est
plus petit, les paires électron-ion, une fois créées, diffusent vers les parois et effectuent des
collisions avec les neutres. Le systéme entre dans le régime dit de la diffusion ambipolaire.

Les profils du potentiel et du champ électrique dans I’espace inter ¢électrode pour différentes

valeurs de ny sont présentés sur la figure I1I- 16.
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L’augmentation de la densité initiale ny entraine I’augmentation du potentiel plasma et influe sur

les valeurs du champ électrique dans les régions de gaines.

v- influence du potentiel appliqué

La figure III-17 montre que le potentiel ¢lectrique dans 1’espace inter €lectrodes est déterminé
a la fois par le potentiel extérieur imposé aux électrodes (Vc = 0V et Va = 100V) et par les
phénomenes de charges d’espace dans le plasma. Ainsi, il est égal @ V,, dans le cceur du plasma

et est variable au niveau des gaines.
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Figure I11-17 : Profil du potentiel pour Vc= 0V et Va= 100V

I11-3-2 Résultats de la simulation pour 1’hexafluorure de souffre (SFy)

La gravure par plasma d’hexafluorure de souffre s’est imposée comme un moyen
incontournable pour la réalisation des composants intégrés en microélectronique. Depuis
quelques années, la réalisation de certains micros systémes électromécaniques (MEMS) ou opto-
¢lectromécaniques (MOEMS) utilise cette technologie pour la réalisation de motifs de taille plus
importante (échelle sub-millimétrique) [64].

Le modéle de plasma fluide que nous avons développé prend en compte un ensemble

d’espéces neutres, des radicaux, d’ions positifs et négatifs ainsi que des électrons.

i- Les réactions chimiques dans le plasma d’hexafluorure de souffre

Les réactions chimiques qui peuvent avoir lieu entre les différentes especes présentes dans le

plasma sont regroupées dans le tableau (I11-4) :

.
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Interaction Réaction chimique
SF,+e~ > SF, +e”
Transfert de quantité de mouvement SF,+e” > Sk +F +e” (1)
SF;+e- > SF, +F +e”
Excitation vibrationnelle SF,+e” > SF; +e” 2
Ionisation dissociative SF,+e” > SF +F +2e” 3)
Ionisation dissociative SF,+e” —> SF,” +2F +2e” €))
Tonisation dissociative Sk, +e~ — SF,;” +3F +2e” (5)
Attachement SF, +e”~ —> Sk, (6)
Attachement dissociative SF,+e” > SF, +F (7)
Attachement dissociative SF,+e” > SF, +F~ (8)
Attachement atomique F+e +e > F +e 9)
F+e - F +hvy (10)
Attachement dissociatif F,+e" > F +F (11)
moléculaire SF+e" > F +5S (12)
Association d’atomes et F+F " +F>F +F (13)
d’ions positifs F'+S+F—>SF"+F (14)

Tableau ITI-4 : Réactions dans un plasma d’hexafluorure de souffre [65, 66]

Les especes chargées prises en considération, dans notre travail, sont les électrons, les ions

positifs (SF3") et les ions négatifs (SFs") suivant les réactions chimiques (5 et 7) respectivement.

ii- Les données de base

Les données de base nécessaires pour I’exécution du programme de la décharge pour

I’hexafluorure de souffre sont présentées dans le tableau suivant :

|
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Quantités Valeurs
pex P (cm’ Torr/Vs) 14x10"
D x P (cm? Torr/s) 100x10°*
m; (SF3") (uma) 89.05
Hp X P (cm’ Tort/Vs) 5x107
D, x P (cm” Tort/s) 13

m; (SFs) (uma) 127.05
Mo X P (em” Torr/Vs) X102
D, xP (cm® Tort/s) 3
fo " 500

Ki (cm’ s

£>5 @V) Ki=2.1x107(& - 5) exp[-6.2/(&-5)]
£<5 (eV) Ki=0
K«(SF;", SF5) (cm’/s) 4x10°

Tableau III-5 : Données de base pour un plasma d’hexafluorure de souffre [62, 63]

iii- Evolution des différents paramétres dans ’espace inter électrodes

Les résultats de la simulation pour le plasma d’hexafluorure de souffre, illustrés sur la figure
I11-18, sont obtenus pour une pression de 1Torr et une distance inter électrodes de 2cm. La
tension appliquée a la cathode est négative, elle est de —329V. La densité de charge initiale ny

considérée est de 3.49x10'% cm™.

L’hexafluorure de souffre est un gaz moléculaire électronégatif [65] composé d’atomes
halogénes (le fluor F), qui est caractérisé par une forte affinité électronique, il peut donc
facilement capter un électron, selon la réaction X+ ¢ — X . En conséquence, la densité

¢lectronique dans ce gaz est négligeable devant la densité d’ions négatifs.

L’examen de I’évolution des densités d’espéces chargées (me, np, n,) a un temps

d’incrémentation 10®s et pour une électronégativité du plasma a de 38.9960, nous a montré

2
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que n, = ne+ N, dans la colonne positive (c’est la quasi neutralité), ou la densité des ions positifs

est presque égale a celle des ions négatifs avec une densité ¢lectronique négligeable.

Les ions négatifs sont confinés dans la partie centrale de la décharge et la densit¢ d’ions
positifs dans les gaines est supérieure a celle des ¢€lectrons dans le plasma comme c’est illustré

sur la figure III-18-a.

Si on compare ces résultas avec ceux obtenus dans le cas d’un gaz électropositif (le méthane
et méme 1’argon ou I’hélium), nous remarquons que, dans ces gaz, la densité électronique est
trés grande devant celle des ions négatifs et presque égale a celle des ions positifs dans le coeur
du plasma. Cependant nous pouvons remarquer que 1’évolution du potentiel et du champ
¢lectrique, illustré sur les figures III-18-b et III-18-c respectivement, est similaire aux résultats

trouvés pour un gaz €lectropositif, dans ce cas d’¢électronégativité du gaz.
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iv- influence de I’électronégativité du plasma (o)

Les distributions des densités d’especes chargées, du champ électrique et du potentiel sont
données sur les figures II1-19-a, III-19-b et I1I-19-c, respectivement, pour différentes valeurs de
o qui représente le rapport (nn/ne) et pour un temps d’incrémentation dt de 107! s. Nous
pouvons constater que I’augmentation de 1’¢lectronégativité du plasma (&) par 1’accroissement
de la densité d’ions négatifs, formés par attachement électronique ou par attachement dissociatif,
produit un décalage du potentiel plasma vers les valeurs négatives. Un nouvel ion négatif créé
reste dans le cceur du plasma et ne peut étre consommé que par collision. Ceci rend le potentiel

plasma V,, plus négatif dans la colonne positive.
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v - influence du potentiel appliqué

Les profils de potentiel présentés sur la figure II1-20 ont été calculés dans 1’espace inter
¢lectrodes pour différentes valeurs de a, avec une tension anodique de 329V pour une tension

appliquée a la cathode Vc égale a -329V puis 0V.
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Figure I11-20 : Distribution de potentiel a : (a) : Ve =-329V et Va=329V, (b): Vc=0 Vet
Va =329V, pour différentes valeurs de o

Ces profils montrent que 1’évolution du potentiel électrique est déterminée par la tension

extérieure imposé aux €lectrodes (Ve =-329, Va=329) et (Vc =0, Va=329).

[11-4 Conclusion

Nous avons présenté dans ce chapitre les résultats de notre simulation en considérant un
modele fluide auto - cohérent, pour la résolution des deux premiers moments de I'équation de
Boltzmann, qui sont couplés a I'équation de Poisson.

Nous avons traité le cas de gaz atomiques (Ar, He) et moléculaires (CHy, SF¢). Les résultats
de notre simulation sont illustrés en termes de variation dans 1’espace inter électrodes du
potentiel, du champ électrique et des densités de charges.

Nous avons exploité cette simulation pour étudier 1’effet, entre autres, de la pression de gaz, de
la densité de charges et du potentiel plasma sur la distribution des différentes especes chargées

présentes dans le plasma.
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Conclusion générale et perspective

Le travail que nous avons présenté dans ce mémoire consiste a élaborer un modeéle numérique
qui permet la simulation de la distribution des différentes espéces chargées, du potentiel et du
champ électrique dans I’espace inter électrodes d’un réacteur plasma, pour une décharge
continue dans le cas d’une configuration géometrique unidimensionnelle.

L’étude est effectuée pour un plasma froid issu de gaz moléculaires électropositif ou
électronégatif. Elle s’inscrit dans le cadre des efforts entrepris actuellement par la communauté
scientifique pour le développement et la modélisation des réacteurs plasmas en génie des
procédes. Pour cela, et apres application de certaines hypothéses simplificatrices, nous avons
développé un modele de simulation de type fluide auto - cohérent, en langage MATLAB, pour
décrire la distribution des particules chargées, du champ électrique et du potentiel dans I’espace
inter électrodes. Le modele élaboré est basé sur la résolution des deux premiers moments de
I'équation de Boltzmann. Ces deux moments, qui sont les équations de continuité et de transfert
de la quantité de mouvement, sont couplés a I'équation de Poisson pour constituer un systeme
d'éguations non linéaires qui ne peut étre résolu analytiquement. Nous avons donc procédé a sa
résolution en utilisant la méthode de différences finies.

Nous avons appliqué le modele a la simulation du plasma dans le cas de gaz atomiques
(Hélium, Argon) pour sa Vvalidation puis nous avons traité le cas de gaz moléculaires. Les
résultats sont donnés aussi bien pour un gaz électropositif (CH4) que pour un gaz électronégatif
(SFe) en termes d’évolution spatiale des densités d’ions positifs, d’ions négatifs, d’électrons, de
variation du champ électrique et du potentiel entre les deux électrodes.

L’effet de certains parameétres tels la pression, I’électronégativité, le potentiel plasma et la
densité initial no sur la distribution des espéces chargées et sur I’évolution des gaines
électrostatiques a eté aussi simulé. Par exemple, dans le cas d’un plasma d’Argon, notre
simulation a mis en évidence I’influence du potentiel plasma sur les épaisseurs des gaines
cathodiques et anodiques. De méme, cette modélisation a montré que I’effet primaire de la
réduction de la pression, est l'augmentation de I'épaisseur des gaines et le rétrécissement de la
région plasma. Les résultats de notre simulation sont en bon accord avec les modeles rencontrés

dans la littérature.

Les résultats de la simulation de la décharge dans un plasma électropositif de méthane (CHy)
ont montré que I’augmentation de la densité initiale no entraine I’augmentation du potentiel

plasma et influe sur les valeurs du champ électrique dans les régions de gaines.

s
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Par ailleurs, La modélisation de la décharge dans le cas de I’hexafluorure de souffre (SF¢) a

dévoilé que I’augmentation de I’électronégativité du plasma (a), par I’augmentation de la
pression, produit un décalage du potentiel plasma vers les valeurs négatives.

Ce résultat ouvre, maintenant, des perspectives considérables telles que :

» Montrer les profils de concentration des toutes les especes présentes dans le plasma
(espéeces chargés et neutres).

» Traiter numériqguement ce modele, en deux dimensions dans un réacteur cylindrique a
courant continu.

> Déterminer les variations spatiales des taux d’ionisation, d’attachement et de
recombinaison des ions positifs avec les ions négatifs.

» Simuler numériquement ce modeéle, en RF et étudier I’évolution du champ et potentiel
électriques, des densités électroniques et des taux d’ionisation a différents instants d’un
cycle RF.
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ABSTRACT

The objective of the work presented in this memory consists in elaborating of a numeric
computing program that permits to simulate the behaviour of various species in a reactor at
the time of formation of films elaborated by cold plasma in DC glow discharge for a
molecular gas.. After application of some simplifying hypotheses, we developed a simulation
model based on a fluid approximation. We used MATLAB language to describe the
distribution of the charged species; the electric field and the potential in the interelectrodes
space. The elaborated model is based on the numeric method of finites differences. We
applied the model to the simulation of plasma in the case of atomic gases (Helium, Argon) for
his validation. Then, we treated the case of molecular gases. The results of our simulation are
given as well for an electronegative gas (SF) that for an electropositive gas (CH,4) in terms of
spatial distribution of densities of charges, electric potential and electric field in the inter
electrodes space. The effect of some parameters such the pressure, the electronegativity the

potential plasma and the density of gas has also been simulated.

Keywords: Fluid model, atomic plasma, molecular plasma, finites differences, electrostatic

sheath, potential plasma.



Reésume

L’objectif du travail présenté dans ce meémoire consiste a €élaborer un programme de
calcul numérique qui permet de simuler le comportement des espéces chargées dans un
réacteur de dép6t par plasma froid lors d’une décharge continue dans un gaz moléculaire.
Pour cela, et apres application de certaines hypothéses simplificatrices, nous avons
développé un modele de simulation de type fluide, en langage MATLAB, pour décrire la
distribution des espéces chargées, du champ électrique et du potentiel dans I’espace inter
électrodes. Le modele élaboré est base sur la méthode numérique des différences finies. Nous
avons appliqué le modéle a la simulation du plasma dans le cas de gaz atomiques (Hélium,
Argon) pour sa validation puis nous avons traité le cas de gaz moléculaires. Les résultats
sont donnés aussi bien pour un gaz électronégatif (SFg) que pour un gaz electropositif (CH4)
en termes de distribution spatiale des densités d’ions positifs, d’ions négatifs, d’électrons, de
variation du champ électrique et du potentiel dans I’espace inter électrodes. L’effet de
certains parametres tels la pression, I’électronégativité le potentiel plasma et la densité de

charge initiale de gaz ont été aussi simulés.

Mots clés : Modele fluide, plasma atomique, plasma moléculaire, différences finies, densités

de charges, gaines électrostatiques, potentiel plasma.
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