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MESURE DE LA DENSITÉ DES IONS MÉTASTABLES D’ARGON
DANS UN PLASMA FORTEMENT IONISÉ

J. JOLLY
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(Re~u le 18 septembre 1975, revise le 30 septembre 1975, accepte le 3 octobre 1975)

Résumé. 2014 On mesure la densité des ions métastables d’argon créés dans une décharge à forte
intensité de courant en utilisant une méthode d’autoabsorption. Dans la gamme de 170 à 1 000 A/cm2,
la population des niveaux métastables 3d4F7/2 et 3d4D7/2 varie linéairement en fonction de la densité
électronique ainsi que le confirme l’étude des mécanismes de création et de destruction des ions
métastables.

Abstract. 2014 The measurement of the concentration of metastable ions in a high-current-density
argon discharge is made by self-absorption technique. For current densities ranging from 170 to
1 000 A/cm2, the populations of 3d4D7/2 and 3d4F7/2 levels are found to be linear functions of
electron density as predicted by the study of excitation and de-excitation mechanisms.
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1. Introduction. - Les ions metastables des gaz
rares jouent un role important dans divers processus
d’excitation ou de transfert de charge en physique
atomique et moleculaire. Dans les lasers ioniques
ils contribuent, comme niveau intermediaire, au

peuplement par collision electronique du niveau
laser superieur [1]. Les ions metastables sont egalement
utilises comme source d’energie dans les experiences
de post-decharge pour produire, par transfert de

charge, des ions moleculaires excites [2]. Par exemple
pour former, dans 1’azote, 1’etat N2 (B2 Eu ) avec

des ions Ar+, Kr+ ou Xe+, ce sont les niveaux meta-
stables qui interviennent puisque les ions dans 1’6tat
fondamental ne sont pas capables de produire ces
reactions a temperature ambiante [3].

Si l’importance des ions metastables a ete constatee
par de nombreux travaux, peu d’etudes ont ete

consacrees a la mesure de leur densite de population.
Nous presentons ici les mesures des populations de
2 niveaux metastables de l’ion Ar+ obtenus dans un

plasma fortement ionise cree par une decharge
electrique en regime pulse.

2. Dispositif experimental et methode de mesure. -
Le plasma est obtenu dans une decharge electrique
fonctionnant en regime pulse pour des pressions
d’argon comprises entre 2 x 10 - 2 et 10 -1 torr.

Les impulsions de courant de forme carree durent
25 JlS et leur intensite peut etre reglee entre 50 et

300 A (175 a 1 050 A/cm2 dans un tube de diametre
6 mm).

Les techniques d’absorption habituellement

employees pour mesurer les densites d’atome meta-
stable sont difficilement applicables aux ions meta-
stables obtenus dans ce type de decharge. Nous avons
utilise une methode d’autoabsorption permettant
de determiner le coefficient d’absorption du milieu
a partir de la mesure du rapport des intensites totales
de deux raies partiellement autoabsorbees aboutissant
sur le niveau dont on veut determiner la population.
Cette methode, developpee pour un milieu dans

lequel les raies presentent un profil de Gauss, de
Lorentz ou de Voigt, a ete presentee dans une prece-
dente publication [4].
On rappelle rapidement le principe de la methode

dans le cas, etudie ici, ou 1’effet Doppler est predo-
minant. On considere deux transitions optiques
de longueur d’onde ~,1 et ~2 aboutissant sur le niveau
dont on veut determiner la population, f 1 et f 2 sont
les forces d’oscillateur correspondantes avec/i &#x3E; f2.
On mesure le rapport des intensites totales des raies 1
et 2 emises dans deux directions correspondant a des
longueurs d’absorption différentes /~ et ly avec /~ &#x3E; l y.
Dans le cas d’une decharge dans un tube, on mesure
(h/I2)x dans I’axe du tube et (hII2)y transversalement
au tube. Le rapport (A/~Ae/(A/~2)y s’exprime en

fonction du coefficient d’absorption kol au centre
de la raie 1, sous la forme :
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ou k01/k02 = (~1/1/~2/2)’ Nous avons calcule nume-
riquement la fonction R(ko 1 lx), r6f6rei-ice [4], pour
diff6rentes valeurs des parametres k01/k02 et lx/ly.
Le coefficient d’absorption s’exprime en fonction
de la densité d’ion absorbant N (cm- 3) :

e et m sont respectivement la charge et la masse de
1’electron, c la vitesse de la lumiere et AVID la largeur
a mi-hauteur du profil Doppler de la raie 1, donne par :

ou T est la temperature ionique du gaz, M la masse
molaire et R la constante des gaz parfaits.

Selon 1’axe de la decharge on peut supposer le

plasma homogene mais radialement la distribution
des populations des niveaux emetteurs peut etre
différente de celle des niveaux absorbants. Nous
avons montre dans ce cas [4], que l’intensité transmise
differe tres peu de celle d’un milieu homogene tant
que le parametre d’absorption reste faible (ko 1 Iy  2).
On definit alors une profondeur optique equivalente,

Les mesures spectroscopiques effectuées sur le

plasma sont faites au moyen d’un spectrometre a la
sortie duquel est place un photomultiplicateur. Le
signal du P.M. est envoye sur un echantillonneur
moyenneur utilisant des echantillons de duree 0,5 ~S
preleves 15 gs apres le depart de l’impulsion et

moyennes sur un grand nombre d’impulsions. L’en-
semble du dispositif experimental est schematise
sur la figure 1.

3. Resultats experimentaux. - 11 est necessaire
de connaitre les variations de la densite electronique
en fonction du courant de decharge pour pouvoir
interpreter les resultats. Nous avons calcule Ne a partir
de la mesure de 1’elargissement par effet Stark de la
raie Hp. La pression d’hydrogene ajoutee dans la

decharge est de 1 % de la pression d’argon. La largeur
a mi-hauteur de la raie H~ est mesuree au moyen d’un
monochromateur a haute resolution (R &#x3E; 30 000).
La largeur observee est celle d’un profil de Voigt
resultant de la superposition d’un profil de Gauss
et d’un profil de Lorentz. La largeur a mi-hauteur A~
due a 1’effet Stark est extraite de la largeur observee
au moyen des tables de Davies et Vaughan [5]. La
determination de la densite electronique a partir
de AAL se fait au moyen de la formule de Griem [6] :

C(Ne, Te) est un coefficient variant rapidement en
fonction de Ne et tres lentement en fonction de Te [7].

FIG. 1. - Representation schematique du dispositif experimental.

Les calculs ont ete faits pour une temperature elec-
tronique de 40 000 K. Cette valeur est determinee,
dans l’hypothese d’un milieu fortement ionise, a

partir de la mesure de la conductivité du plasma.
Les resultats obtenus sont presentes figure 2. Pour les
faibles courants N,, varie lineairement en fonction
de l’intensité du courant de decharge. Pour les courants
plus eleves une saturation apparait probablement due
a la rarefaction du gaz neutre.

FIG. 2. - Variation de la densite electronique en fonction du
courant de decharge. Pression de remplissage d’argon : (+)

5 x 10-2 torr, (e) 10-1 torr.
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Pour calculer la densite des ions metastables,
d’apres la formule (2), il faut connaitre la largeur
Doppler wD de la transition etudiee. Nous avons
trace le profil de la raie avec un interféromètre Fabry-
Perot dont le reglage et le balayage se font au moyen
de ceramiques piezoelectriques. Les mesures sont faites
sur la raie A = 4 880 A (4p ~D~/2 -~ 4s 2P3/2) isolee

par un filtre interferentiel de bande passante
0~, = 10 A. La largeur Doppler a mi-hauteur est

extraite du profil mesure en utilisant les courbes de
deconvolution calculees par Ballik [8]. Les resultats
presentes sous la forme de temperature ionique calculee
d’apres la formule (3) sont reproduits figure 3 en
fonction du courant de decharge.

FIG. 3. - Variation de la temperature des ions en fonction du cou-
rant de decharge dans la gamme de pression 5 x 10-2 - 10-1 torr.

Nous avons mesure la densite des ions metastables
du niveau 3d 4F7/2 et 3d 4D7/2 se trouvant respecti-
vement a des energies de 33,45 et 32,16 eV. Les rapports
d’intensite de raies ont ete mesures en utilisant les

couples de raies 6 684, 6 243 A pour le niveau 4F7/2
et 4401, 4 014 A pour le niveau 4 D7/2. La densite
des metastables ioniques s’obtient a partir du coeffi-
cient d’absorption, d’apres les formules (2) et (3).
On a pour 1’argon,

Les valeurs des forces d’oscillateur utilisees pro-
viennent de Atomic Transition Probabilities [9]. Les
résultats presentes sur la figure 4 correspondent aux

FIG. 4. - Densite des metastables ioniques pour les niveaux 3d 4D7/2
et 3d 4F7/2 en fonction de la densite electronique. Pression de

remplissage d’argon : ( + ) 5 x 10- 2 torr, (e) 10-1 torr.

moyennes obtenues pour trois longueurs d’absorption
8,20 et 40 cm.

L’incertitude sur la valeur de NM provient princi-
palement des erreurs possibles sur la determination
de ko 1 que nous evaluons a 20 % ainsi que de la

precision avec laquelle on connait f 1 (la reference [9]
donne pour les valeurs des forces d’oscillateur utilisees
ici une precision de 25 %).
Nous presentons figure 4 les resultats obtenus pour

la densite des ions metastables en’ fonction de la
densite électronique pour des pressions de remplissage
d’argon de 5 x 10-2 et 10-1 torr.
On observe une variation lineaire de NM en fonction

de Ne dans toute la gamme de courant utilise dans
cette etude.

4. Interpretation. Mecanismes de creation et de
destruction des ions metastables. - Dans nos condi-
tions experimentales, la formation des ions excites
Ar+* se fait principalement par collision des electrons
sur les ions dans leur etat fondamental [1,10]. revolu-
tion de la densite d’un niveau metastable ionique
s’ecrit :

Le premier terme du second membre correspond
a 1’excitation par collisions entre les electrons (densite
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Ne) et les ions dans 1’&#x26;tat fondamental (densite Ni).
Le coefficient de collision CM represente le produit
de la vitesse des electrons par la section efficace de

collision, moyenne sur la fonction de distribution des
vitesses electroniques. Le second terme rend compte
de la population par cascade radiative a partir de
niveaux ioniques d’energie superieure (densite Nj).
Le troisieme terme correspond au depeuplement
par collision electronique et le demier a la perte par
diffusion.

Dans les conditions de fonctionnement utilisees,
les frequences radiatives et collisionnelles sont de
l’ordre de 10’ a 108 S-l [11], on peut donc ecrire
dNM/dt = 0 et négliger la perte par diffusion devant
le terme de perte par collision electronique. L’eq. (7)
peut alors s’ecrire :

Pour les niveaux j pouvant alimenter les niveaux
metastables par cascades radiatives on constate expe-
rimentalement, en observant la lumiere emise, une
dependance quadratique de leur population Nj en
fonction de la densite electronique. En écrivant

Nj = Kj Ne’ et en faisant l’hypothese de la neutralite
du plasma (~ ~ Ni), l’éq. (8) peut s’écrire sous la
forme : 

- ’B.

ou P]S(~e) ~ QM(Te) sont respectivement les fréquences
de creation et de destruction. La relation (9) montre
que la densite des ions metastables varie lineairement
en fonction de la densite electronique si on admet que
la temperature electronique varie peu avec le courant
donc avec Ne. Ceci confirme les resultats presentes
figure 4.
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